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"Fungicide Zubereitungen" 



Dieae Erf indung betrifft Verbindungen mit fungiciden 
Eigenschaf ten. und die Verwendung der fungicid wirksamen 
Verbindungen. 

Pflanzenfungi verursachen betrachtliche Schaden bei Nutz- 
pflanzen der Landwirtschaf t und des Gartehbaus. Beispiels-r 
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weise befallen Schimmelpilze (Mehltaubrand) viele Pflanzen 
und sie konnen zu einem ernsthaften Problem bei Nutzpf lanzen 
wie Getreide, Obst und Gemiise werden, wobei sie groBe wirt- 
schaftliche Verluste anrichten. Obgleich fungicide Wirk- 
stoffe allgemein verwendet werden, besteht noch imrner ein 
Bedarf an neuen Fungiciden mit besonderer Ausrichtung hin- 
sichtlich besonderer Anwendungsbereiche. 

Die Verbindungen der Erfindung haben die allgemeine Formel 




worin X ein Sauerstoff- oder Schwef elatom, R ein gegebenen- 
falls substituierter Alkyl-, Alkenyl-, Alkynyl-, Cyclo- 

alkyl- , Phenyl-, Phenylalkyl- , Phenylalkenyl-, Phenoxy- 

2 

alkyl- oder Phenylthioalkylrest und R ein gegebenenf alls 
substituierter Phenyl-, Phenylalkyl-, Phenylalkenyl-, 
Phenoxyalkyl- oder Phenylthioalkylrest ist, mit der Maflgabe 

daB wenn RV ein Methyl- oder Phenylrest ist, R ein substi- 

>. 

tuierter Phenyl- oder gegebenenf alls substituierter Phtnyl- 
alkyl-, Phenylalkenyl-, Phenoxyalkyl- oder Phenylthioalkyl- 
rest ist. Es wird bevorzugt, daB X ein Sauerstoff atom ist. 

Es wurde nunmehr gefunden, daB die Verbindungen dieser Er- 
findung fungicide tfirksamkeit aufweisen, beaond^rs g«g«n- 
•iber Mehltau und im besonderen gegeniiber Getreidemehltau, 
(£r./oiphe graminis), bei Getreidearten wie Weizen, Gerste 
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und Hafer. Daruberhinaus weisen die Verbindungen dieser 
Erfindung einen weiteren Bereich von V/irksamkeit gegen 
Fungi auf . Beispielsweise konnen sie verwendet werden zur 
Kontrolle weiterer Pilzerkrankungen von Feldfruclten wie 
von Brand (Tilletia caries) bei Weizen, Flugbrand (Ustilago 
spp.) bei Gerste und Hafer, Brenn- bzw. Braunfleckigkeit 
(Pyrenophora avenae) bei Hafer und Streif enkrankheit 
(Pyrenophora graminea) bei Gerste. Eine Kontrolle gegen- 
iiber bestimmten Fungi im Gartenbau kann erzielt werden 
beispielsweise bei Apf elmehltau (Podosphaera leucotricha) , 
Apfelschorf (Venturia inaequalis), Rosenmehltau (Sphaero- 
theca pannosa) und Schorf oder Mehltau (Sphaerotheca 
fuliginea) bei Kurbisarten wie beispielsweise Eierkiirbis, 
"Courgettes 11 , Melonen und Gurken. Es ist darauf hinzuwei- 
sen, daB nicht jede Verbindung der Erfindung gleich wirk- 
sam ist gegen alle angegebenen Fungispezies, sondern daB 
eine Auswahl hinsichtlich der besonders geeigneten Verbin- 
dung fur einen besonderen Zweck vorgenommen werden muB. 

In der oben angegebenen allgeraeinen Formel (I) kann der 
Rest R eine substituierte oder nicht substituierte Alkyl- 
gruppe sein, wobei die Alkylgruppe gerade oder verzweigt- 
kettig sein kann. Vorzugsweise enthalt die Alkylgruppe bis 
zu "10 Kohlenstof f atome und zu typischen Beispielen gehoren 
Methyl-, Athyl-, Propyl-, Isopropyl-, n-Butyl-, Isobutyl-, 
sek. -Butyl-, tert-Butyl-, n-Pentyl-, . n-Hexyl-, n-Heptyl-, 
n-Octyl-, n-Nonyl-, n-Decylgruppen. Eine besonders geeignete 
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Alkylgruppe snthalt 1 bis 6 Kohlenstof f atome. V/enn R eine 
substituierte Alkylgruppe ist, kann die Gruppe beispiels- 
weise irgendeine der oben angegebenen Alkylgruppen sein, 
die mit einem oder mehreren Substituenten substituiert ist, 
die gleich oder verschieden sein konnen, wie beispielsweise 
Cyano-, Alkoxy- oder Alkoxycarbonyl gruppen. Vorzugsweise 
weist die Gruppe einen einzigen Substituenten auf , wie 
eine Cyano-, Athoxy- oder Athoxycarbonylgruppe und bevor- 
zugte Gruppen sind Cyanomethyl- , 2-Cyanoathyl- , 2-Athoxy- 
athyl- und Athoxycarbonylmethylgruppen. 

Wie oben beschrieben kann der Rest R eine Alkenyl- oder 
substituierte Alkenylgruppe sein und die Alkenylgruppe, die 
vorzugsweise 3 oder 4 Kohlenstof f atome enthalt, kann gerade 
oder verzweigtkettig sein, Zu Beispielen gehoren Allyl-, 
2-Methyl allyl-, 1-Propenyl-, 3-Butenylgruppen, wobei ins- 
besondere Allyl- und 2-Methylallylgruppen bevorzugt werden. 
Wenn R eine substituierte Alkenylgruppe ist, kann irgend- 
eine dieser Alkenyl gruppen mit einem oder mehreren Sub- 
stituenten substituiert sein, die gleich oder verschieden 
sind, wie beispielsweise Halogen- und im besonderen Chlor- 
atome. Eine besonders geeignete substituiert© Alkenylgruppe 
ist eine Alkenylgruppe mit 3 oder' 4- Kohlenstoff atomen, die 
mit einem oder zwei Chloratomen substituiert ist, wie bei- 
spielsweise eine 2-Chlorallyl- und 2.3-Dichlorallylgruppe. 

Die Gruppe R kann ebenso eine Alkynyl- oder substituierte 
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Alkynylgruppe sein, wobei sie vorzugsweise 3 bis 5 Kohlen- 
stoffatbme enthalt und zu Beispielen solcher Gruppen ge- 
horen Prop-2-ynyl- und 1.1 -Dime thylprop-2-ynyl gruppen und 
Gruppen, die mit Halogen, besonders Chlor, substituiert 
sind, wie beispielsweise 4- Chlorbut-2-ynyl. 

Weiterhin kann R eine substituierte oder nicht substituier- 
te Cycloalkylgruppe sein, die vorzugsweise 3 bis 10 Kohlen- 
stoffatome enthalt. Eine besonders bevorzugte Cycloalkyl- 
gruppe enthalt 5 his 9 Kohlenstoff atome im Ring und ist 
gegebenenfalls mit einer oder mehreren Niedrigalkyl- (be- 
sonders Methyl) -gruppen substituiert. Zu Beispielen gehoren 
Cyclopentyl-, Cycloheptyl- , Cyclooctyl-, 1-Methylcyclo- 
hexyl-, 1.3-Dimethylcyclohexyl- und besonders Cyclohexyl- 
gruppen. - 

Di,e Gruppe R kann ebenso eine Phenyl-, substiuierte Phenyl- 
Phenylalkyl-, substituierte Phenylalkyl-, Phenylakenyl- , 
substituierte Phenylalkenyl-, Phenoxyalkyl-, substituierte 
Phenoxyalkyl-, Phenylthioalkyl- oder substituierte Phenyl- 
thioalkylgruppe sein und wenn der Rest substituiert ist, 
kann er einen Phenylkern mit einem oder mehreren Substi- 
tuenten aufweisen, die ihrerseits gleich oder verschieden 
sind und die . beispielsweise Halogenatome (Pluor, Chlor, 
Brom und Jod) , Alkoxy-, Alkyl-, Trihalogenmethyl-, Cyano-, 
Alkylthio-, Nitro-, Alkylsulf onyl-, Acetyl-, Acetamido-, 
Amino- oder Dialkylaminogruppen sein konnen, Vorzugsweise 
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liegen 1 bis 3 Substituenten vor, die gleich oder ver- 
schieden sind und die Halogenatome, Alkqxy-, Alkyl-, Tri- 
halogenmethyl- , Cyano- , Alkylthio- , Nitro- oder Alkylsul- - 
fonylgruppen sind, Eine besonders bevorzugte Gruppe ist 
mit einem oder zwei Substituenten, die gleich oder ver- 
schieden sind, substituiert , wobei diese Halogenatome, 
Alkoxygruppen mit 1 oder 2 Eohlenstoff at omen, Alkylgruppen 
mit 1 bis 4 Kohlenstof fat omen, Trif luormethyl- oder Cyano- 
gruppen sind, Oftmals nimmt der Substituent oder einer oder 
mehrere der Substituenten die 2- oder 4- Stellung an dem 
Phenylkern ein. 

• A 

Typische Beispiele f xir den Rest R , wenn dieser ein sub- 
stituierter Phenylrest ist, sind 2-Chlorphenyl-, 2.4-Di- 
chlorphenyl-, '2.5-Dichlorphenyl-, 3.4-Dichlorphenyl-, 2.4.5- 
Trichlorphenyl-, 3-Chlorphenyl-, .4-Chlorphenyl-, 2-Fluor- 
phenyl-, 3-Fluorphenyl- , 4-Fluorphenyl- , 4-Bromphenyl-, 
4-Jodphenyl-, 4-Methoxyphenyl- , 4-Methylthiophenyl- , 4- 
Athoxyphenyl-, 2-Methylpbenyl- , 4-Methylphenyl-, 2.4-Di- 
methylphenyl- , 2 . 5-Dimethylphenyl- , 4-Methylsulf onylphenyl- , 
3-Trif luormethylphenyl- , 4-Cyanophenyl- , 2-Methyl-4-chlor- 
phenyl und 2-Chlor-4-nitrophenylreste. 

Wenn R 1 ein Phenylalkyl- oder substituierter Phenylalkyl- 
rest ist, kann dieser beispielsweise ein gegebenenf alls 
substituierter Benzyl-, *-Methylbsnzyl-, Phenethyl- oder 
hoherer Phenyl alkylr est der Formel PhCtS^a s©in» worin n 
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3 bis 5 ist, wie beispielsweise ein Phenylpropylrest. Vor- 
zugsweise ist r'' eine gegebenenf alls substituierte Benzyl- 
oder Phenethylgruppe und typische Beispiele sind Benzyl-, 

2- Chlorbenzyl-, 4— Chlorbenzyl-, 2.4-Dichlorbenzyl-, 3*4— 
Dichlorbenzyl-, 4-Brombenzyl-, 4~Methoxybenzyl-, 4— Methyl- 
benzyl-, 4— Nitrobenzyl-, 4-Cyanobenzyl-, Phenethyl-, 2- 
Chlorphenethyl-, 4-Chlorphenethyl- und 3-Methoxyphenethyl- 
gruppen. 

Wenn R ein Phenylalkenyl- oder substituierter Phenylalkenyl- 
rest ist, enthalt dieser vorzugsweise 9 bis 11 Kohlenstoff- 
atome. Im besonderen ist der Rest ein substituierter oder 
unsubstituierter 2-Phenylallyl- oder 3-Phenylallylrest und 
zu typischen Beispielen gehoren 2-Phenylallyl-, 2-(2-Chlor- 
phenylallyl)-, 2-(4-Chlorphenylallyl)-, 2-(2.4-Dichlor- 
phenylallyl)-, 3-Phenylallyl-, 3-(2-Chlorphenylallyl)-, 

3- (4-Chlorphenylallyl)- und 3-(2.4-Dichlorphenylallyl)-reste. 

1 

Wenn R ein Phenoxyalkyl- oder substituierter Phenoxyalkyl- 
rest ist, kann er beispielsweise ein gegebenenf alls sub- 
stituierter 2-Phenoxyathyl- oder hoherer Phenoxyalkylrest 
der Pormel PhO(CH 2 ) n sein f worin n « 3 bis 5 ist. Vorzugs- 
weise ist R ein gegebenenf alls substituierter 2-Phenoxy- 
athyl-Reet und zu typischen Beispielen gehoren 2-Phenoxy- 
athyl-, 2-(2-Chlorphenoxy)-athyl-, 2-(4-Chlorphenoxy)-athyl-, 
2-( 3-Chlorphenoxy)-athyl- , 2-(2. 4-Dichlorphenoxy) -athyl- , 
2-(4-Bromphenoxy)-iithyl-, 2-(2-Methylphenoxy)-athyl-, 2-(2- 
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Methyl-4-chlorphenoxy)-athyl- und 2-(4-Methoxyphenoxy)- 
athylreste. 

R 1 kann ebenso ein Phenylthioalkyl- oder substituierter 
Phenyl thioalkylrest sein, wobei in diesem Falle er beispiels- 
weise ein gegebenenf alls substituierter hoherer Phenylthio- 
alkylrest der Formel PhS(CH 2 ) n sein kann, worin n = 3 bis 5 
ist, aber vorzugsweise ein gegebenenf alls substituierter 
2-Phenylthioathylrest ist, wobei typische Beispiele 2- 
Phenylthioathyl-, 2-(2-Chlorphenylthio)-athyl-, 2-(4-Chlor- 
phenylthio)-athyl-, 2-(3-Chlorphenylthio)-athyl-, 2-(2.4- 
Dichlorphenylthio ) -athyl- , 2- (4-Bromphenylthio ) -athyl- , 
2-(2-Methylphenylthio)-athyl- , 2-(2-Methyl-4-chlorphenyl- 
thio)-iithyl- und 2-(4-Methoxyphenylthio)-athylreste sind. 

2 

Der Rest R kann ein Phenyl-, substituierter Phenyl-, Phenyl - 
alkyl-, substituierter Phenylalkyl-, Phenylalkenyl- , sub- 
stituierter Phenyl alkenyl- , Phenoxyalkyl- , substituierter 
Phenoxyalkyl-, Phenylthioalkyl- oder substituierter Phenyl - 

thioalkylrest sein, mit der MaBgabe dafi wenn R ein Methyl- 

2 

oder Phenylrest ist, R ein substituierter Phenyl-, Phenyl - 
alkyl-, substituierter Phenylalkyl- , Phenylalkenyl-, sub- 
stituierter Phenylalkenyl-, Phenoxyalkyl-, substituierter 

Phenoxyalkyl-, Phenylthioalkyl- oder substituierter Phenyl- 

p 

thioalkylrest ist, Der Rest R^ kann die Bedeutung von irgend- 
einer der Gruppen haben, wie sie oben fur R definiert wur- 
den, wenn er ein Phenyl-, substituierter Phenyl-, Phenyl- 
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alky 1-, subs tituierter Phenylalkyl-, Phenylalkenyl-, sub- 
stituierter Phenylalkenyl-, Phenoxyalkyl-, substituierter 
Phenoxyalkyl-, Phenylthioalkyl- oder substituierter Phenyl - 
thioalkylrest ist. 

Eine bevorzugte Verbindung der Erfindung weist die allge- 
meine Formel 

r N 

Tj (id 

1 12 

GXNR 'iT 

auf, worin X ein Sauerstoff- oder Schwef elatom, R ein 
Alkylrest rait i bis 5 Kohlenstoff atomen, Alkenylrest mit 
3 oder 4* Kohlenstoff at omen, der gegebenenf alls rait einem 
oder zwei Chloratomen substituiert ist, ein Phenylrest, der 
gegebenenf alls mit einem oder mehreren Substituenten, nam- 
lich Halogenatomen, Alkoxygruppen mit 1 oder 2 Kohlenstoff - 
atomen, Alkylgruppen mit 1 oder 2 Kohlenstoff atomen und/ 
oder Trifluormethylgruppen substituiert ist, Benzyl- oder 
Cyclohexylrest und R 2 ein Phenylrest, der gegebenenf alls 
mit einem oder mehreren Substituenten, namlich Halogen- 
atomen, Alkoxygruppen mit 1 oder 2 Kohlenstoff atomen, Alkyl- 
gruppen mit 1 oder 2 Kohlenstoff atomen und/oder Trifluor- 
methylgruppen substituiert- ist, oder ein Benzylrest, der 
mit einem oder mehreren Substituenten substituiert ist, nam- 
lich Halogenatomen, Alkoxygruppen mit 1 oder 2 Kohlenstoff - 
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atomen, Alkylgruppen mit 1 Oder 2 Kohl enst off at omen oder 

1 

Trifluormethylgruppen, mit der HaBgabe daB wenn R eine 

2 

Methyl- oder Phenylgruppe ist, R eine substituierte Phenyl- 
oder gegebenenfalls substituierte Benzylgruppe ist. Eine 
besonders bevorzugte Verbindung der allgemeinen Formel (II) 

ist eine solche, worin X ein Sauerst off atom , R ein Alkyl- 

p 

rest mit 1 bis 4 Kohlenstoff atomen und R ein Phenylrest 
ist, der mit einem oder zwei Halogenatomen substituiert ist. 
Eine weitere bevorzugte Verbindung der allgemeinen Formel 

(II) ist eine solche, worin X ein Sauerst off atom, r' 1 ein 

2 

Alkylrest mit 1 bis 4 Kohlenstoff atomen und R ein Benzyl- 
rest ist, der mit einem oder zwei Halogenatomen substituiert 
ist. 

Die Erfindung beinhaltet weiterhin eine fungicide Zuberei- 
tung, die eine Verbindung der allgemeinen Formel (I) zu- 
sammen mit einem Streckmittel bzw. Verdiinnungsmittel oder 
Trager enthalt. Es kann naturlich mehr als eine Verbindung 
der Erfindung in der Zubereitung enthalten sein. Weiterhin 
kann die Zubereitung einen oder mehrere zusatzliche Wirk- 
stoffe enthalten, wie beispielsweise Verbindungen, von denen 
bekannt ist, daB sie herbicide, fungicide, insekticide oder 
acaricide Eigenschaf ten aufweisen. Weiterhin konnen Fungi- 
cide, die beispielsweise zur Frucht-Pf lanzenerhaltung ge- 
eignet sind, beispielsweise Dodin, Captan, Dithieanon und 
Benomyl, zugegeben werden. Es ist mitunter wiinschenswert , 
besonders wenn Fruchte oder Gemusepf lanzen bespriiht werden 

-11- 

409883/1412 



2429523 . 

- n - 

sollen, ein Insekticid Oder Acaricid, beispielsweise eine 
Or ganochlorverb indung wie beispielsweise DDT, Benzolhexa- 
chlorid Oder Dicofol, eine Grganophosphorverbindung wie 
beispielsweise Fenitrothion, Azinphos-methyl, Demeton oder 
Dimethoat, oder ein Carbamat wie beispielsweise Carbaryl, 
zuzugeben. 

Das Streck- bzw. Verdiinnungsmittel oder der Trager in der 
Zubereitung der Erf indung kann ein Feststoff oder eine 
Flussigkeit sein, gegebenenf alls in Verb indung mit einem 
oberflachenaktiven Mittel, beispielsweise einem Dispergier- 
mittel , Emulgiermittel oder Netzmittel, Zu geeigneten ober- 
flachenaktiven Mitteln gehoren anionische Verbindungen wie 
ein Carboxylat, beispielsweise ein Metallcarboxylat einer 
langkettigen Fettsaure, ein N-Acylsarcosinat, ein Sulf onat 
wie beispielsweise ein Alkylbenzol sulf onat oder ein Petro- 
leumsulf onat, ein Sulf at wie beispielsweise ein sulfatier- 
ter Alkohol, ein sulfatiertes natiirliches Fett oder Ol, ein 
Phosphatester wie beispielsweise ein Alkylorthophosphat 
oder ein Alkylpolyphosphat. Zu nicht ionischen oberflachen- 
aktiven Mitteln gehoren beispielsweis^fein athoxyliertes 
Alkylphenol wie beispielsweise ein Nonylphenoxypoly-(athy- 
lenoxy)-athanol, ein athoxylierter aliphatischer Alkohol 
wie ein Alkylpoly-(athylenoxy)-athanol, ein Carbonsaure- 
ester, der mit einem Polyol oder Polyoxyathylen loslich ge- 
macht ist. Zu Beispielen fiir kationische oberflachenaktive 
Mittel gehoren beispielsweise aliphatische Mono-, Di- oder 
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Polyamine, wie ein Acetat, Naphthenat oder Oleat, Sauer- 
stoff-enthaltende Amine v/ie Aminoxid oder Polyoxyathylen- 
alkylamin, ein Amid-verbundenes Amin, das durch Kondensa- 
tion einer Carbonsaure mit einem Di- oder Polyamin herge- 
stellt ist, oder ein quarternares Ammoniumsalz. 

Die Zubereitung der Erf indung kann in irgendeiner dem Fach- 
mann zur Formulierung von fungiciden Verbindungen bekannten 
Form vorliegen, beispielsweise als Losung, Dispersion, waB- 
rige Emulsion, Staubepulver , Saatbeize, Rauchermittel , 
Rauch, dispergierbares Pulver, emulgierbares Konzentrat 
oder Granulate. Dariiberhinaus kann die Zubereitung der Er- 
findung in einer geeigneten Form zuotfinmittelbaren Anwendung 
vorliegen oder als Konzentrat oder primare Zubereitung, die 
eine Verdiinnung mit einer geeigneten Menge Wasser oder einem 
andernn Streck- bzw. Verdunnungsmittel vor der Anwendung 
erforderlich machen. 

Als Dispersion enthalt die Zubereitung eine Verbindung der 
Erf indung dispergiert in einem fliissigen Medium, vorzugs- 
weise Wasser. Es ist oftraals zweckmaBig, den Verbraucher 
mit einer priraaren Zubereitung zu versorgen, die mit Wasser 
verdunnt werden kann, um eine Dispersion in der gewiinschten 
Konzentration zu bilden. Die primare Zubereitung kann in 
irgendeiner der nacbf olgenden Formen vorliegen. Es kann eine 
dispergierbare Losung sein, die eine Verbindung der Erfin- 
dung gelost in einem wassermischbaren Losungsmittel unter 
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Zugabe eihes Dispergiermittels enthalt. Es kann aber auch 
ein dispergierbares Pulver sein, das eine Verbindung der 
Erfindung und ein Dispergiermittel enthalt. Weiterhin kann 
eine Verbindung der Erfindung in Form eines f ein gemahlenen 
Pulvers zusammen mit einem Dispergiermittel und innig ge- 
mischt rait Wasser unter Bildung einer Paste oder Creme, 
die, wenn gewiinscht, zu einer Ol-in-Wasser-Emulsion zuge- 
geben werden kann, urn eine Dispersion des Wirks toffs in 
einer waBrigen Olemulsion zu erhalten. 

Eine Emulsion enthalt eine Verbindung der Erfindung, ge- 
lost in einem Wasser-nicht-mischbaren Losungsmittel, das in 
eine Emulsion mit Wasser in Gegenwart eines Emulgiermittels 
gebracht ist. Eine Emulsion der. gewunschten Konzentration 
kann aus einer primaren Zubereitung der f olgenden Arten ge- 
bildet werden. Es kann eine konzentrierte Grundemulsion 
geliefert werden, die eine Verbindung der Erf indung zusam- 
men mit einem Emulgiermittel, Wasser und einem Wasser-nicht- 
mischbaren Losungsmittel enthalt. Es kann aber auch ein 
emulgierbares Konzentrat dem Verwender zur Verfiigung ge- 
stellt werden, das eine:: Losung der Verbindung der Erfin- 
dung in einem Wasser-nicht-mischbaren Losungsmittel mit 
Emulgiermittel enthalt. 

Ein Staubepulver enthalt eine Verbindung der Erfindung, 
irinig gemischt irnd gemahlen mit einem festen pulverf ormigen 
Streckmittei , wie beispielsweise Kaolin. 
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Ein korniger Feststoff enthalt eine Verbindung der Erf in« 



Staubepulvern Verwendung finden konnen, v/obei jedoch das 
Geraisch mittels bekannter Verfahren granuliert wird* Wahl- 
weise weist der Feststoff den Wirkstoff absorbiert Oder 
adsorbiert auf einem voraus geformteri kornigen Streckmit- 
tei, zum Beispiel Fuller •s-Erde, Attapulgit Oder Kalkstein- 
grit auf. 

Die Konzentration des Wirkstoffs in der Zubereitung der 
vorliegenden Erf indung liegt vorzugsweise im Bereich von 
0,001 bis 10 Gew.^, vorzugsweise 0,005 bis 5 Gew,#. In einer 
primaren Zubereitung kann die V/irkstof f menge weitgehend 
variieren, sie kann beispielsweise 5 bis 95 Gew.# der Zube- 
reitung betragen. 

Weiterhin beinhaltet die Erf indung ein Verfahren zur Kon- 
trolle von phytophathogenen Fungi, wozu man auf Samen, 
Pflanzen oder ihre Umgebung eine Verbindung der allgemeinen 
Formel 



anwendet, worin X ein Sauerstoff- oder Schwef elatom, R 

ein gegeben.enfalls substituierter Alkyl-, Alkenyl-, Alkynyl-, 



dung zusammen rait ahnlichen Streckmitteln, v/ie sie bei 




(III) 



CXNR 1 R ; 
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Cycloalkyl-, Phenyl-, Phenylalkyl-, Phenylalkenyl-, Phenoxy- 

2 

alkyl- pder Phenylthioalkylrest und R ein gegebenenf alls 
substituierter Phenyl-, Phenylalkyl-, Phenylalkenyl-, 
Phenoxyalkyl- oder -Phenylthioalkylrest ist. Aus ZweckmaBig- 
keitsgriinden und wegen der Wirksamkeit wird es bevorzugt, 
den Wirkstoff in Form einer der oben beschriebenen Zube- 
reitungen zu verwenden. 

Nach dem Verf ahren der Erf indung wird die Verbindung auf 
Samen, Pflanz en oder ihre Umgebung angewendet. Es kann da- 
her die Verbindung unmittelbar auf dem Boden vor, bei oder 
nach der Saat aufgebracht werden, sodaB der V/irkstoff durch 
die Wurzeln der Pflanzen absorbiert werden kann oder daB 
man durch das Vorliegen des V/irkstoff s in dem Boden den 
Wuchs der Fungi, die den Samen angreifen, kontrollieren 
kann. Wenn der Boden unmittelbar mit der Wirkstof fverbin- 
dung behandelt wird, kann dies in geder Weise erfolgen, 
die es ermoglicht, die Verbindungen innig mit dem Boden 
zu vermischen, wie beispielsweise durch Bespriihen, durch 
breitwurf iges Aussahen des Feststoff s in Form von Granula- 
ten oder durch Verwendung des Wirkstoffs gleichzeitig mit 
dem Drillen durch Einbringen desselben in der gleichen 
Savorrichtung wie der Samen. Ein geeignetes Anwendungsver- 
haltnis liegt im Bereich von 0,05 bis 22,5 kg/ha, insbe- 
sondere von 0,115 bis 11,250 kg/ha. 



Es- kann auch dex.. V/irkstoff unmittelbar auf der Pflanze, 
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beispielsweise durch Bespruhen oder Bestauben entweder 
zum Zeitpunkt des Auftretens des Fungus auf der Pflanze 
oder vor dem Auftreten des Fungus als SchutzmaBnahme er- 
f olgen. In beiden Fallen wird das Aufbringen mittels Blatt- 
bestaubung bzw. Besprxihung bevorzugt. Es ist im allge- 
meinen von Bedeutung, eine gute Kontrolle der Fungi in den 
friihen Stufen des Pf lanzenwuchses zu erzielen, da die 
Pflanze zu diesem Zeitpunkt am schwersten geschadigt wer- 
den kann. Bei Getreidearten wie Weizen, Gerste und Hafer 
ist es oftmals zweckmaBig, die Pflanze bei oder vor der 
fiinften Wachs turns stufe zu behandeln, obgleich we it ere Be- 
handlungen durch Bespruhen bzw. Bestauben, wenn die Pflanze 
reifer ist, die Widerstandsf ahigkeit gegenuber dem Wuchs 
oder der Ausbreitung der Fungi erhohen kann. Das Spuhmit- 
tel oder der Staub konnen zweckmaBigerweise ein Vor- oder 
Nach-Auflaufherbicid enthalten, wenn dies als erforderlich 
angesehen wird* Mitunter ist es wunschenswert , die Wurzeln 
einer Pflanze vor oder wahrend dem Pflanzen beispielsweise 
durch Eintauchen der Wurzeln in eine geeignete Flussigkeit 
oder durch eine feste Zubereitung zu schiitzen. Wenn der 
Wirkstoff unmittelbar auf die Pflanzen angebracht wird, 
liegt ein geeignetes Anwendungsverhaltnis im Bereich von 
0,115 his 11,250 kg/ha, vorzugsweise von 0,05 his 5,650 
kg/ha. 

Nach einem weiteren Verf ahren der Erf indung kann der Wirk- 
stoff auf dem Samen als Beize oder Schlamme aufgebracht 
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werden, urn am Samen haftende Erkrankungen zu bekampfen. 
Dieses Verfahren ist von besonderer Bedeutung bei der Be- 
handlung von Getreide gegen den Angriff von beispielsweise 
die Brennf lecken- bzw. Braunfleckenschaden bei Hafer, Sizei- 
fenkrankheit bei Gerste , . Flugbrand bei Gerste und Hafer 
und Brand von Weizen. Wenn Getreidekorner in einem Lager- 
raum oder Behalter gelagert werden sollen ist es miirunter 
zweckmaBig, den Lagerraura oder Behalter mit dem Wirkstoff 
anstelle oder zusatzlich zu der Behandlung der Korner selbst 
zu behandeln. Ein geeignetes Anwendungsverhaltnis als Beiz- 
mitt el liegt im Bereich von 0,04 bis 3,9, wie beispiels- 
weise von 0,78 bis 1,560 g/lo 

Ein bevorzugtes Verfahren der Erfindung zur Kontrolle von 
Getreidemebltau bei Feldfruchten, wie beispielsweise Weizen, 
Gerste, Haferarten oder Reis besteht darin, daB man auf die 
Pflanze oder den Boden, in dem die Pflanze gesat wird, eine 
Verbindung der allgemeinen Formel (I) aufbringt. Es ist 
eine besondere Verbindung notwendig, urn das wirksamste Ver- 
fahren unter den oben beschriebenen bei einem geeigneten 
Anwendungsverhaltnis zu verwenden, urn sicherzustellen, daB 
eine Kontrolle der Fungi erreicht, aber nachteilige Wirkun- 
gen auf die Pflanzen vermieden werden. 

Die Verbindungen der Erfindung kbnnen mittels einem Ver- 
fahren hergestellt werden, das darin besteht, daB man Iraida- 
zol mit einem Carbamoylhalogenid oder Thiocarbamoylhalogenid 
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der allgemeinen Formel Z-CXNR R (IV) umsetzt, wobei in der 
Formel die Reste R 1 , R 2 und X die oben in der. Formel (I) 
definierten Bedeutungen haben und Z ein Halogenatom, bei- 
spielsweise Chlor oder Brom und vorzugsweise Chi or ist. 
Die Reaktion wird geeigneterweise in Gegenwart einer iner- 
ten organischen Fliissigkeit als Reaktionsmedium, das vor- 
zugsweise ein Losungsmittel fur die Reaktionspartner ist, 
durchgefuhrt. Vorzugsweise wird die Reaktion in Gegenwart 
eines geeigneten Saurebindemittels , beispielsweise eines 
tertiaren Amins wie Triathylamin oder Pyridin oder eines 
Uberschusses des Imidazolreaktionspartners durchgefuhrt, urn 
den in der Reaktion gebildeten Halogenwasserstof f zu ab- 
sorbieren. Wahlweise kann die Reaktion jedoch auch in der 
V/eise durchgefuhrt werden, daB man zuerst ein Alkalimetall- 
derivat des Imidazols, beispielsweise eiri N-Natriumderivat 
bildet und danach dieses mit dem Carbamoyl- oder Thiocarba- 
moylhalogenid umsetzt. Die Reaktion kann bei einer Tempera- 
. tur von beispielsweise 0 bis 200°C, vorzugsweise im Bereich 
von 50 bis 150°C durchgefuhrt werden. 

Das Carbamoylhalogenid oder Thiocarbamoylhalogenid der all^ 
gemeinen Formel (IV) kann in der Weise hergestellt werden, 
daB man ein sekundares Amin der allgemeinen Formel HNR^R 2 
mit einem Carbonylhalogenid oder Thiocarbonylhalogenid der 
allgemeinen Formel CXZ 2 umsetzt. Das sekundare Amin HHR 1 R 2 
kann seinerseits mittels dem Fachmann bekannter Verfahren 
hergestellt werden. Beispielsweise durch Umsetzen eines 
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primaren Amins der Formel R NH 2 oder R NH 2 mit dem exit- 
sprechehden Alkylhalogenid der Pormel R 2 Q oder R 1 Q, worin 
Q- ein Halogenatom, vorzugsweise Brom, ist. 

Ein weiteres Verf ahren zur Herstellung der Verbindungen der 
Erfindung besteht darin, daB man Carbonylbisimidazol oder 
Thiocarbonylbisimidazol der allgemeinen Pormel 

X 

1 2 

mit einem sekundaren Amin der allgemeinen Pormel HNR R 
. umsetzt, wobei in den Formeln X, R 1 und R 2 die in der Formel 
(I) definierte Bedeutung haben. Die Reaktion wird geeigneter- 
weise in Gegenwart einer inerten organischen Flussigkeit 
als Reaktionsmedium, die vorzugsweise ein Losungsmittel 
fur die Reaktionspartner ist, bei einer Temperatur von bei- 
spielsweise O bis iOO°C durchgef iihrt . 

Die Verbindung der Pormel (V) kann dadurch hergestellt wer- 
den, daB man Imidazol mit etwa 0,5 molekularen Anteilen 
oder weniger eines Carbonylhalogenids oder Thiocarbamoyl- 
halogenids der Pormel CXZ£, worin Z ein Halogen-, vorzugs- 
weise Ghloratom ist, nach bekannten Verf ahren umsetzt • Die 
Reaktion wird vorzugsweise in Gegenwart eines geeigneten 
Saurebindemittels , beispielsweise eines tertiaren Amins wie 
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Triathylamin oder Pyridin oder Imidazol im UberschuB und 
bei einer Temperatur von beispielsweise -20°C bis 50°C 
durchgefuhrt. Nach Bildung des Carbonylbisimidazols oder 
Thiocarbonylbisimidazols ist es oftmals zweckmaBig, dieses 
ohne Isolieren mit dem Aminreaktionspartner HHR^R 2 umzu- 
setzen. 

Die Verbindungen der vorliegenden Erf indung konnen weiterhin 
mittels einem Verfahren hergestellt werden, bei dem man ein 
Carbamoylhalogenid oder Thiocarbamoylhalogenid der allge- 
meinen Formel 



i N 

D 



N 
I 

CXZ 



mit einem sekundaren Amin der allgemeinen Formel HNR 1 R 2 
umsetzt, wobei in der Formel X, R 1 und R 2 die in der Formel 
(I) definierte Bedeutung haben und Z ein Halogen, beispiels- 
weise GhloB- oder Brom-und vorzugsweise Chloratom ist. Die 
Reaktion wird geeigneterweise in Gegenwart einer inerten 
organischen Fliissigkeit als Reaktionsmedium, die vorzugs- 
weise ein Losungsmittel fur die Reaktionspartner ist, durch-. 
gefuhrt. Vorzugsweise wird die Reaktion in Gegenwart eines 
geeigneten Saurebindemittels , beispielsweise eines tertiaren 
Amins wie Triathylamin oder Pyridin oder in einem UberschuB 
des Imidazols durchgefuhrt, um den in der Reaktion gebildeten 
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Halogenwasserstof f zu absorbiere/u 

Ein weiteres Verf ahren zur Herstellung der Verbindungen 
der Formel (I), auBer solchen, worin beide Reste R 1 und R' 
gegebenenfalls substituierte Phenylgruppen sind, besteht 
darin, daB man eine Verbindung der allgemeinen Formel 




(VII) 



CXNHIr . 

alkyliert, wobei in der. Formel I ein Sauerstoff- oder Schwe- 
felatom und eine gegebenenf alis substituierte Alkyl-, 
Alkenyl-, Alkynyl-, Cycioalkyl-,- Phenyl-, Phenylalkyl-, 
Phenylalkenyl-, Phenoxyalkyl- oder Phenylthio alkyl gruppe 
ist. Es konnen alle bekannten Formen von Alkylierungsmitteln 
verwendet werden, beispielsweise Alkyl-, Alkenyl-, Alkynyl-, 
Cycioalkyl-, Phenylalkyl-, Phenylalkenyl-, Phenoxyalkyl - 
oder Phenyl thioalkyl verbindungen, wie die Halogenide, Sul- 
fate, Benzolsulfonate oder Toluol-p- -ulfonate. 

Die Verbindung der Formel (VII) kann dadurch hergestellt 
werden, daB man ein Isocyanat oder Isothiocyanat der all- 
gemeinen Formel R%OX, das nach bekannten Verf ahren herge- 
stellt werden kann, mit Imidazol umsetzto 

Die Erfindung wird durch die nachf olgenden Beispiele er- 
lauterto 
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In den in der Tabelle angegebenen Verbindungen werden die 
folgenden Abkurzungen verwendet: Ph = Phenyl, Me = Methyl, 
Et = Athyl, Pr = Propyl, Bu = Butyl, i = iso und s = sekun- 
dar. Alkylreste ohne die Bezeichnungen i- oder s- bedeuten 
Normalreste. 

Die physikalische Konstante einer f esten Verbindung ist 
deren Schmelzpunkt und einer Fliissigkeit deren Siedepunkt 
bei dem angegebenen Druck (mm, Hg), 

Beispiel 1 

Dieses Beispiel erlautert die Herstellung von Verbindungen 
nach der Erf indung* 

44 g N-2-Chlorphenyl-N^propylcarbamoylchlorid, 14 g Imida- 
zol und 30 ml Triathylamin halt man in 200 ml trockenem 
Tetrahydrofuran 5 Stunden am RiickfluB. Das Reaktionsgemisch 
gieBt man in 2 1 Wasser und kiihlt die Schlamme, wodurch man 
eine gewisse Abtrennung von der waBrigen Phase erreicht* 
Ein leicht klebriger kristalliner Feststoff wurde gesammelt, 
mit Wasser gewaschen und unter Vakuum getrocknet. Er wurde* 
aus einem Gemisch von Toluol und Leichtpetroleum (62 bis 
68°C Fraktion) unter Kohlenbehandlung umkristallisiert. 
Nach Abkiihlen wurde ein 01 abgetrennt, das sich bald unter 
Bildung des Produkts, 1-(N-2-Chlorphenyl-N-propylcarbamoyl)-- 
imidazol, Schmelzpunkt 75,5 - 76,5°C, verfestigt. 
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Das N-2-Chlorphenyl-N-propylcarbamoylchlorid wurde in der 
folgenden Weise hergestellt. 

Eine Losung von 255 g 2'-Chloracetanilid in. 900 ml trockenem 
Tetrahydrofuran wurde zu einer wassergekiihl ten Suspension 
von 75 g Natriumhydrid (50$ Gew./Gew.) in dem gleichen L6- 
sungsmittel unter Riibren zugegeben. Nach Beendigung der 
tfasserstoffbildung wurde das Gemisch 10 Minuten gerxihrt und 
140 ml Propylbromid wurden tropfenweise zugegeben. Das Ge- 
misch wurde 2 Stunden am RiickfluB gehalten, bevor 50 ml 
Propylbromid zugegeben wurden und das Erhitzen wurde wei- 
tere 16 Stunden f ortgesetzt; . Der Natriumbromidniederschlag 
wurde gesammelt und mit trockenem Tetrahydrofuran gewaschen. 
Durch Verdampf en des organischen Filtrats erhielt man ein 
01, das am RiickfluB mit 750 ml konzentrierter Salzsaure 
und 750 ml vergalltem Alkohol 46 Stunden am RiickfluB ge- 
halten wurde. Es wurden dann weitere Zugaben von 250 ml 
und 125 ml von konzentrierter Salzesaure nach 19 bzw. 27 
Stunden Erhitzen vorgenommen. Die organischen Losungsmittel 
wurden unter reduziertem Druck entf ernt und die gekiihlte 
saure Losung mit konzentrierter Natriumhydroxidlosung ba- 
sisch gemachto Die organische Schicht wurde mittels. Ather- 
extraktion isoliert und die getrocknete Atherlosung unter 
Bildung eines Ols verdampf t. Durch Destination erhielt man 
2-Chlpr-N^propylanilin als bliges Produkt mit einem Siede- 
punkt von 89 - 92°C/3,0 Torr. 
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22 g dieses Produkts wurden in 100 ml ithylacetat gelost 

und zu einer Eenge von 150 ml Athylacetat zugegeben, durch 

die ein Phosgenstrom bei RiickfluBtemperatur geleitet wurde. 

Das Durchleiten des Phosgens wurde 1 1/2 Stunden nach be- 

endeter Zugabe fortgesetzt. Durch Verdampfen des Athyl- 

acetats erhielt man ein 01, das destilliert wurde und 

N-2-Chlorphenyl-N-propylcarbamoylchlorid, Siedepunkt 132 - 
133°C/3,0 Torr, war. 

Die folgenden Carbamoylimidazolverbindungen der allgemeinen 
Formel (I) (X = Sauerstoff ) wurden in ahnlicher Weise her- 
gestellt. Die rohen Pliissigkeiten wurden unter Vakuum zur 
Bildung des reinen Produkts destilliert. 
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Ph 


3C1-Ph 


fest 


Ph 


4MeO-Ph 


fest 


Ph . 


4Me3-Ph 


fest 


Ph 


3CP 3 -Ph 


fest 



Ko-nstante 

145-147°C. 

138-140°C. 

.44-46°C. 

25°C. 

118-i2b°C. 
72-73°C. 
44-46°C. . 
128-129°C./0.2 mm. 

132^134°C./0.2 mm. 
124°C. 

77-79°C. 
104-106°C. 
liO-.J12°C. 
138-140°C. 
95-97°C. 
82-84°C. • 
1 15-11 7°C. 



i 



Zwischenprodukte 

Die folgenden Carbarooylchlorid-Zwischenprodukte der allge- 
meinen Pormel R 1 R 2 NC0C1 v/urden in ahnlicher Weise nach dem 
oben beschriebenen Verf ahren zur Herstellung von N-2-Chlor- 
phenyl-N-propylcarbamoylchlorid hergestellt. 
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R 2 



2G1-Ph' " ; 

4C1-Ph " ;. 

3C1-Ph 

4C1-Ph 

3C1-Ph . 

4Br-Ph 

3,4diCl-Ph : 

3C1-Ph 

3,4diCl-Ph 

3,4diCl-Ph j 

4P-Ph ' j 

2F-Ph | 

3F-Ph 

2F-Ph 

2F-Ph ' . 

3]?-Ph 

.4S-Ph 

2., 5diCl-Ph 

2,5diCl-Ph 

4C1-Ph 

4I-Ph " . 

4P-Ph • 

4C1-Ph . 

3f-Ph . 

2,5diCl^Ph 

4C1-Ph 
401-Ph ' 
2Cl^Ph 
2,4diCl-Ph ; . 
2,4diCl-Ph | 
4Ci-Ph 
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.122-123°C,/3.0 mm.' 
134-135°C/2.3 mm.; 
84-87°C. 

147-148°C./5.0 mm. 
63-64 °C 

108-110°C./2.5 mm. 
43.5-45.5°C: " 
132-133°c:/3.0 mm. 

40- 42°C. 
60-61 .5°C 
112-114°C/4.5 mm. 
101-1 02 °C./4.0 mm. 
73.5-74.5°C. 
98-100°C./4.5.mm.' 
120°C./4.5 mm. 
114-1l6°C./3.5 mm. 

41- 42. 5°C. 
71-73°C. 

•l45-147°C./4.0 mm; 
150 o C./Z.25 mm. 
,122-1 23. 5°C. 
55-57°C. 

121°C./0.3 mm. : 
38-39°C 
5?.5-57°C. 
110°C./1^5 mm.;' 
127°Q./0.3 mm. 
148°C./5.0 mm. 
127°C/.1.8 mm. 
129-132 0 C./2.5 mm 
49.5^5.1.5°C. 
83-84°C 

. -30- 



Physikali- Konstante 
scher Zustand 

fliissig 
fliissig 

fest 
fliissig 
fest 
fliissig 
fest 
fliissig 
fest 
fe3t 
fliissig 

fliissig 
fest : 
fliissig 
fliissig 
fliissig 
- fest 
fest 
fliissig 
fliiaaig 
feat 
feat 
fliissig 
feat 
feat, 
fliiaaig 
fliiaaig 
fliiaaig 
fliiaaig 
fliissig 
fest 
fest 
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il 


si 


Pr - 


2,4diCl-Ph 


s-Bu 


4C1-Ph 


i-Pr 


2C1-Ph 


s-ftu 


2C1-Ph 


i-Bu 


2C1-Ph 


Bu 


3C1-Ph' 


Allyl 


401-Ph 


Pentyi 


201-Ph 


Hexyl 


2C1-Ph- 


Pentyi 


2,4diCl-Ph 


Bu 


2,4diGl-Ph 


Bu 


2F-Ph 


Pentyi 


2F-Ph 


Hexyl 


2P-Ph 


Me 


4C1-Ph 


rle 


4F-Ph 


Me 




T.> 


4Br-Ph 


JrT 


. c.DX— rtl 


we 


«»4»5Wll/j. 




-Ph 


CNCH^CHo 


Ph 


i-Pr 


Ph 


Pentyi 


Ph ' 


Pr . 


4Me-Ph 


Hexyl 


Ph 


Octyl 


Ph 


Et 


4MeO-Ph 


Hexadecyl 


Ph 


St . 


dP 3 -Ph 


Et 


- 2Me-Ph 


Octadecyl 


Ph - 


s-Bu- 


Ph ' 
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Physikali^ 


Konstante 


scher Zustand 


J. iuoolg 


157-I59°n /«; a ™ - 


f*l neci cr 
illxloblg 


14.Q°C /A R irm 


fest 


60-61 5°C 


f liissi*?* 


128-"12Q°C /? ft mm 
icj ^ • / c. ♦ v/ una* 


fliissi^ 

^ * > J hJ «L> 


129-1^0°C /? R mm 


f lussig 


135°C./2.0 nun.- 


fliissig 


101°C./0,1 mm. 


flussig 


118-120°C./0.Q5 mm. 


f lussig 


133-134°C/0.35 mm. . 


fliissig 


131-133°C/0.25 nun. 


A JL U.O O J. 


t30-133°C./0.1 mm. 


f liissi 


105-106°C./0.15 mm. 


flussig 


116-117°C./0.2-0.25 




fliissig 


114-1 15°C/0.1 mm. S 


zest 


64-67°C. 


fest 


55-57°C 


fest 


47-50°C. 


fest 


43.5-45°C. 


flussig 


124-126°C^),1 mm.. 


fest 


48-49°C 




fliissia 


130-l32°C./b.l5 mm. 




feat 


89-91 °C. 




f liissi c? 


14 4-146°C./5.5 mm. 




f liissic? 

-fc U 


84-86°C./0.15 mm. 




flussig 


106°0./0.3 mm. 




flussig 


124-126°C./0.2 mm. 




fest 


65-66.5°C. 




flussig 


198-200°C./0.15 mm. 




flussig 


108-110°C./2.5 mm. 




fliissig 


114-115°C/4.Q mm. 




fest 


42.5-43.5°C. 




flussig 


120-122°C./3.6 mm. j 
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si 


• <:.< ■■ 


Physikali- 


Konstante 


• 


• = 


scner ZiUstancL 




i-Bu 


Ph . ' 


: f liissig 


115-116°C./2.5 mm. 


Ke .; : 


_ ;'4Bu^-Ph. 


fliissig 


; 157-1 58°C./5.0 mm. 


Decyl 


.Ph • . 


fliissig 


i32-134°C./0.1 mm. 


Me 


. 4EtO--Ph • 


f est . ? 


66~68°C. . 


Allyl ; ; 


*. :2Me-Ph- \v 


fliissig - : 


115-1.16°C./1.5 mm. 


Nonyl^ 


, . Phr ' •/ . - ■ . 


fliissig ; 


132-133°C./0.15 mm 


Undecyl 


- .Ph.. ... 


fliissig . 


150r-15.i°C./0.2 mm. 




. ,4Et.0 T Ph . . . 


fliissig : 


165 ? C./3.5 mm.\- 


Me 


... ;2Me-4Gl-rPh- 


f est . 


44-45 t5°C. 


Me ■ - 


• 2.4diMe-Ph' 


fliissig 


108°C./2.5 mm. 


£tt .. : : 


. ;2Me-4Gl-Ph 


ilussxg; ; 


. 128-129 C./2.5- mm. 




• <:,4,DtraCI-r 


IJ/USSlg 


icU-j^i mm. 




Ph../ 






Du " 


\^Me-jh' '/ _ 


fliissig 


130-1 31 °C/2.0 mm. 


Me : 


' 2,5diMe-Ph. 


fliissig 


108°C./2.5 mm. . 


Me 


2MeO-Ph 


fliissig 


133°C./4.0 mm. 


tert,Bu 


Ph . .[.;. ' '[ 


f est 


85-86°C. 


Me 


2,5diMe-Ph 


fest 


44.5-46.5°C. 


EtCO.CHl 

• 2 .2. 


4Cl-rPh 


fest 


48.5-50°C. 


Et 


"2;54iMe-Ph 


fliissig 


83 6 C./0.1 mm. 


Me 


3,4d'iMe-Ph 


fest 


62-63 *5°C 


Me 


,.3MeO^Ph 


fest 


89-90 ;5°C. 


Me 


3,5diHe-Ph 


fest. . 

■ 


64-66 6 C. 




.2,5dlMe-Ph 


fliissig 


129°C/5.0 mroi. - 


Et 


3Cl r 4Me-Ph ( 


fest - 


55-57°C. 


Pr 


.. 3Cl r 4Me-Ph 


fliissig 


132-134 °C./1. 3 mm. 


Bu 


3Cl-4Me-Ph 


fliissig. 


184-186°C./1.0 mm. 


Me 


'. 4i-Pr-Ph 


fliissig. 


114-116°C./0.6 mm. 


Et 


"4i^Pr^Ph 


fliissig 


•109-i11°C;/0.3 mm. 


Bu 


4i-Pr-Ph 


fliissig 


•124-126°C./0.4 mm; 


Pr 


4i-Pr-Ph i 


fliissig 


120°C./0.5 mm. ' 


CKCH 2 


3„4diCl r Ph 


fliissig 


158 o C i /0 # 1.-.mm. 
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si 


£ 


Physikali- 
scher Zustand 


Konstante 


CHCH 2 


2Ke-4Cl-Ph • 


flussig 


148-150 0 C./0.4 mm. 


Bu 


2Me-4Cl-Ph 


f liissig 


134-136°C./0.9-1.0 mo' 


Bu 


2Ke-Ph 


flussig 


104-107°C./0.2 mm, j 
97-99°C./0.15 am. . 


Bu . 


3Me-Ph 


flussig 


CHC1I 2 GH 2 . 


4C1-Ph- 


f est 


4 4Q ET 4 OnOn 

■ la. 5-1 20 C. 


Pr 


2Me-Ph 


flussig 


i04-108 6 C./0 # 4 mm. . . 


CHCH 2 CH 2 


2C1-Ph 

j 9 4» \> xritrx 
-Ph 


flussig 

I-LUSSlg 


144-145°C./0.2 mm. 

1*54.-1 ^f\ 0 P /O HC; Tmn 


Pr 


3,4,5triCl 
-Ph 


f est 


71-73 C„ . 


Pr 


4tert*Bu-Ph 

• ! 


fliissig 


122°C./0.1 mm. 


Et 


2Br-4Me-Ph ; 


flussig 


126-122°C./0.2 mm 


Me 


4CN~Ph j 


f est 


108-1 10°C. 


Me 


4MeS0 2 -Ph ; 


fest 


119~T21°C. 


Et 


Ph 


fest 


46-48°C. 


Bu 


Ph 


flussig 


165-168°C./20 mm. 


Me 


4Me-Ph 


fest 


68-70°C. 

. . . 


Me 


3CF,-Ph 
Ph 


flussig 


82-84°C./0.3 mm 


Pr 


fest 


45-4 6°C. 


Pr 


3CF^-Pli. 


flussig 


12l-123°C./5.5 mm 


Et 


2 f 4diMe-Ph 


flussig 


83°C./0.1 mm. 


Et 


4CiT-Ph 


fest 


98-100°C. 


Cvclohexvl 


Ph 


fest 


72-74°C. 


Ph 


4P-Ph 


fest 


82-84 °C. 


Ph 


4Me-Ph 


fest 


95-96°C. 


Ph 


3C1-Ph 


flussig 


13P°C./0.2. mm. 


Ph 


4MeO-Ph - 


1 fest 


56-58°C 


Ph . 


4MeS-Ph 


fest 


95-97°C. 


Ph 


3CF 3 -Ph 


fest 

i 


53-54°C. 
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Beispiel 2 

Verbindungen der Erfindung 

In atmlicher Weise,wie ira Beispiel 1 beschrieben, wurden 
die f olgenden Carbamoylinidazolvei'M.nrl\mgen der allgemeii 
Formel (I) (X = Sauerstoff ) hergestellt. 



R 


2 


Physikali- 

SCtier ZtistranrJ 

m^nux &JUO U CXIXvJ. 


Konstante 


Me 


4MeO-Ph 


fest 


49-51 C. 


Heptyl 


3Cl-r4Me-Ph : 


fliissig 


198-206°C # /O # 4 mm. 


Decyl 


2<31-Ph ; 


fliissig 


227-230°C./0 # 3 ram. 


Pr 


2R0 2 -4C1-Ph 


fest 


116-118°C. 


Ally! 


2C1-Ph 


fest 


70.5-72°C. 


Pr 


2C1-4N0 2 -Ph 


fest 


91-93°C ' 


Pr ; . 


4MeO-Eh 


fliissig 


170-172 Gi/0 5 mm 


2-Kethyl- 
allyl 


4C1-Ph 


fliissig 

• . 


•144-H6 o C./0.05 mm. 


2,3di- 


4C1-Ph . 


fliissig 


180~182°C./0.1 ram. 


Bu . . 


4Bu-Ph 


fliissig 


175-177°C./0.5 ram. 


Pr 


4Bu-Ph. 


fliissig 


162-164°G./0.2 mm. 


Pr 


2C1-5CP 3 -Ph 
2C1-5CP 3 -Ph 


fest 


105-i07 O C. 


Bu 


fliissig 


156°C./0.6 mm. : 


Me 


2N0 2 -4MeO-Ph 


fest 


86-88°C. 


EtOCH 2 CH 2 


4C1-Ph ' ' 


fliissig 


151-153°C./0.05 mm. 


4Cl-PhCH 2 . 


2,4diCl-Ph 


fest 


90-92°C. 


2,4diCl- . 
PhCH 2 


Ph . 


fest 


72-74 b C 


PhCH 2 


2,4diCl-Ph. 


fliissig 


210-213°C./0.5 mm. 


4Br-Ph 


4Br-Ph 


fest 


149-150°C. 


4Cl-PhCH 2 


4p3>Ph 


fest 


134.5-135.5°C. 


PhCH 2 • 


4C1-Ph . 


fest 


59.5-61°C. 


4Me-PhCH 2 . 


4Me-Ph 


fest 


107-1 09°0.. f 
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R 1 


R 2 


Pn-r»c A Vol -5 

JTIij S1KSLX1— 

scher Zustand 


Konstante 


2,4diCl- 
PhCK 2 




■ fest 

X V. o u 


H4-146°C: | 


4Ke-Ph - 


4Me-Ph 


fest 


137-138.5 


°c: 


Til* /ITT 

PnCIL, 


4MeO-Ph 


f est 


90-92°C. 


| 


4Ke-PhCII 2 


2,4diCl-Ph 


f est • 


78-81 °C. 




Ph 

4C1-Ph 


PhCH 2 CH 2 
PhCH 2 CII 2 




f est 
fest 


97-99°C 
84-85°C. 





Zwischenprodukte 

In ahnlicher V/eise, wie im Beispiel 1 beschrieben, wurden 
die f olgenden Carbamoylchlorid-Zv/isclienprodTikte der allge- 
meinen Formel R^R 2 NC0C1 hergestellt. 



si 


si 


Physikali- 


Konstante 






scher Zustand 




Me 


4MeO-Ph 


f est 


43-45°C. 


Heptyl 


3Cl-4Me-Ph 


fliissig 


156-153°C/0,3 inn. 


•Decyl 


2C1-Ph 


fliissig 


154-156°C./0.1 mm.. 




2N0 2 -4C1-Ph 


nicht isoliert 


Allyl 


2C1-Ph 


fliissig 


121-122°C./2.0 mm. 


Pr 


2C1-4N0 2 ^-Ph 


nicht isoliert 


*r. . 


4MeO-Ph 


fliissig 


152-154°C./2.5 mm. 


2-Methyl- 


4C1-Ph. 


fliissig 


95-96°C./0.05 mm. 


allyl 








2,3di - 


4C1-Ph 


fest 


42-44. 5°C. 


chloroallyl 








Ba 


4Bu-Ph 


fliissig 


1 23- 124°C./0. 05-0.1 ram 


Pr 


4Bu-Ph 


fliissig 


124-126°C./0.05 mm. 


Pr 


2C1-5CP 5 -Ph 


j fliissig 


96-98°C./0.1 mm. 


Bu . 


2C1-5CF 3 -Ph 


fliissig 


105-106°C./0.05 mm. 


Me 


2N0 2 -4MeO-Ph 


nicht isoliert 


EtOCH 2 CH 2 


4C1-Ph 


nicht isoliert 
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R 


„2 
R 


Physikali- 
seher Zustand 


Konstante 




4Cl-PhCH 2 


2 f 4diCl-Ph 




172-176°C./0. 2-0.3 


mm, 


2,4diCl- 
PhCH 2 


Ph | 


fest 


78-80°C. 




PhCH 0 
2 


2,4diCl-Ph 


f liissig 


136. C/0.8 mm. 




4Br-Ph 


4Br-Ph 


fest 


127-1 PR 




M « -1 T\» ATT' 

4 Cl~PhCH 2 


4C1-Ph 


fest 










X col 






4Me«PhCH 2 


4Me-Ph 


f liissig 


150-1 52^0 /0 1 


mm.. 


PhCH 2 




fest 


81-83°C 




4Me-Ph 


4Fie-Ph 


fest 


98. 5-1 00.5 °C. =, 




PhCI^ \ 


4MeO-Ph 


| fliissig 


l62-165°C i /0.1 


ram # 




4Ke-PhCH 2 ; 


. 2,4diGl-Ph 


1 fliissig 


146-148°C./0.1 


mm. 




Ph 


PhCH 2 CH 2 


fest 


68-70°C. 






4C1-Ph 


I PhCHgdHg 


! fest 


83-85°C. 







Beispiel 3 

Dieses Beispiel erlautert die Herstellung von Verbindungen 
der Erfindung. 

Ein Gemisch von 12,3 g N-4-Chlqrbenzyl-N-propylcarbamoyl- 
chlorid und 6,8 g Imidazol wurde in 75 ml trockenem Tetra- . 
hydrofuran 5 Stunden am RiickfluB gehalten* Das filtrierte 
Reaktionsgemisch wurde verdampft und das Produkt in Ather 
gelost. Nach V/aschen mit Wasser wurde die atheriscbe Lo- 
sung getrockriet und verdampft. Durch Zugabe von Leicht- 
petroleum und Kiihlen erhielt man einen Feststoff , der ab- 
getrennt und aus einem Gemisch von Toluol und Leichtpetroleu^ 
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umkristaDisiert wurde. Das Produkt, 1 - (N-4-Chl orb enzyl-N- 
propylcarbamoyl)-imidazol, hatte einen Schmelzpunkt von 
89 - 91°C. 

Das N-^Chlorbenzyl-N-propylcarbamoylchlorid wurde in der 
folgenden Weise hergestellt. 

Eine Losung von 48,3 g 4— Chlorbenzylchlorid in 40 ml Aceto- 
nitril gab man zu einem Gemisch von 18 g Propylamin, 12,6 g 
Natriumhydroxid, 50 ml Acetonitril und 30 ml V/asser. Das 
Gemisch wurde periodisch 45 Minuten geschiittelt. Es f and 
eine exotherme Reaktion statt und es wurde ein weifler Fest- 
stoff in der unteren Phase abgetrennt. Nach 4 Tagen wurde 
das Reaktions gemisch in 1 1 Wasser gegossen und die organ! - 
sche Phase mit Itfher isoliert. Durch Destination des Ather- 
extrakts erhielt man ein oliges Produkt, N-4-Chlorbenzyl-N- 
propylamin, Siedepunkt 101 - 106°C / 1 ,7-2,5 Torr. 

Eine Losung von 25,2 g N-4-Chlorbenzyl-N-propylamin in 
150 ml Athylacetat wurde zu 150 ml Athylacetat am RuckfluB 
zugegeben, wahrend Phosgen durchgeleitet wurde. Das Durch- 
leiten des Phosgens wurde 2 1/2 Stunden fortgesetzt , wonach 
das Athylacetat verdampft wurde und man ein oliges Produkt 
erhielt. Durch Destination erhielt man N-4-Chlorbenzyl-N~ 
propylcarbamoylchlorid, als 01, Siedepunkt 162 - 164°C/4,0 
Torr. 

Die nachf olgenden Carbamoylimidazolverbindungen der allge- 
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meinen Formel (I) (X = Sauerstoff) wurden in ahnlicher 
Weise hergestellt. Die rohen Pliissigkeiten wurden unter 
Yakuum zur Eersteliung des reinen Produkts destilliert. 



R 1 

XV 


P 2 


scier Zustand 


Konstante 


Me 


3,4diCl-PhCH™ 


fest 




Me 


2. 4diCl-PhCIL. 


fest 


6G-62 5 C,. 


Me . 


4Cl-PH0tf, <L 


fest 


Me 


2MeO-PhCH 2 


fest 


111-112. 5°C 


Et • 


4Cl-PhCH 2 


fest 


57-5 9°C. 


i-Pr 


PhCH 2 


fest 


48-50°C. 


Bu 


4Cl-PhCH 2 


fest 


58-60°C. 


Pr 


4Cl-PhCH 2 


fest 


89-91 °C. 


Et 


4N0 2 -PhCH 2 ' 


: fest 


107-109°c # 


Pr 


4N0 2 -PhCH2 ' 


fest 


83.5-85°C\ 


i-Pr 


4Cl-PhCH 2 • 


fest 


120-12.1 # 5°C. 


i-Pr 


4-N0 2 -PhCH 2 


fest 


189 # 5-191°C. 


Pr 


. - 2,4d.iCl-PhGH 2 


fest 


119-121°C-. • • 


Allyl 


2, 4diCl-PhCH 2 


fest 


123-125°C. * 


Bu 


2,4diCl-PhCH ? 


fest 


80-82 °C. 


i-Pr 


2,4di01-PhCH 2 


fest 


102~104°C. 


Et 


2,4diCl-PhCH 2 


fest 


119-121°C. '-* . 


i-Bu 


2,4diCl-PhCII 2 | 


flussig 


194°C./0.5 mm. 


Et 


2Cl-PhCH 2 


fest 


81-83°C. 


Allyl 


2Cl-PhCH 2 


fest 


73-75°C. . 


Allyl 


4Cl-PhCH 2 


flussig 


180-181°C./0.35 ram. 


Me 


4MeO-"PhCH 2 


fest 


66-68°C. 


Me 


2Cl-PhCH 2 


fest 


79-80°C. 


i-Pr" • 


2Cl-PhGH 2 


flussig 


170-172°C./0'25 mm. 


Pr 


. 3,4diCl-PhCH 2 


fest 


106-108°C. 


Allyl 


3,4diCl-PhCH 2 


fest 


97-99 d C 


Pr 


. - 2Cl-PhCH 2 -. . 


flussig. 


163-165 o O/0.1 mm. 


PhCHg 


PhCH 2 


fest 


62-63. 5°C. . 
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Zv/ischenprodukte 

Die folgenden Carbaraoylchlorid-Zv/ischenproduicte der allge- 
meinsn Formal R 1 R 2 NC0C1 wurden in aimlicher Weise wie in 
den oben beschriebenen Verrahren zur Eerstellung von 
Chlorbenzyl-N-propylcarbamoylchlorid hergestellt . 



■p*1 


R 


Physikali- 


Konstante 






scher Zustand. 




He 


3 f 4diCl-PhCH2 


fest 


49-50°C. 


he 


2,4dxCl-PnCIl2 


fliissig 


118°C./0.2 mm. * \ 


Vie 


4Cl~PhGH 2 


fest 


46-48°C # 


Et 


4Cl-PhCH 2 


fliissig 


152-153°C/3.5 mm. 


i-Pr 


PhCrlg 


fliissig 


146-147 C./6. 5 mm. 


Bu 


4Cl~PhCH 2 


fliissig 


173-t74°C./3.5 mm. 


Pr 


4Cl-PnCH2 


. fliissig 


162-164 C./4.0 mm. 


Et 


4N02-PhCH 2 


fliissig 


154-155 C./O. 15 mm. 


Pr 


4N0 -PhCH~ * 


X XuoSlg 


»:>P— ipy w/u. o nun. 


i-Pr 


4Cl-PhCH 2 


fliissig 


120-121°C./0.3 mm. 


i-Pr 


4N0 2 -PHCH 2 


fest 


83-84°C. | 


Pr 


. .2,4diCl-PhCH 2 


fliissig 


138-140°C./0.1 mm { 


Allyl 


2,4diCl-PhCH 2 


fliissig 


138-140 6 C./0.1 mm.' 


Bu • 


2,4diCl-PhCH 2 


fliissg 


148-150°C./0.4 mm. 


i-Pr 


2,4diCl-PhCH 2 


fliissig 


128-130°C./0.1 mm. 


Et 


2,4<li01-PhCH 2 


fliissig 


130-132°C./0.3 mm. 


i-Bu 


2,4diCl-PhCH 2 


fliissig 


154*156°G/0.4 mm. 


Et 


2Gl-PhCH 2 


fliissig 


124-126°C./1.0 mm. 


Allyl 


2Cl-PhCH2 


fliissig 


136-138°C./1.5 mm. 


Allyl 


4Cl-PhCH 2 


fliissig 


141-142°C./l.-8 mm.j 


Me 


4KeO-PhCH 2 


fliissig 


140-141°C./1.4 ram'. 1 
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El 

Ke. 
i -IV 
Pr 

Allyl 
Vv ■ 
P'hCH 0 



p2 



Fhysikali- 
scher Zustand 



201-rhCH 2 

2Gl-PhCn 2 

3,4<iiCl-PhOK 2 

3,4diCl-rhCfi 2 

2Gl-PhCH 2 



fliissig 
f liissig 
fliissig 
fliissig 
fliissig 
fliissig 



Konstante 

110°C./0.4 mm. 
132-134°C./i.6 can. 
158-160 0 C./0.3 ram. 
148-15b°C./0.1 mm. 
1 38-1 40°C./ 1.5 mm. 
154-158°C./0.4 mm. 



Beispiel 4 

In ahnlicher tfeise, wie im Beispiel 3 beschrieben, wurden 
die folgenden Carbamoylimidazolverbindungen der allgemeinen. 
Formel (I) (X = Sauerstoff) hergestellt. 







Fhysikali- 


Konstante 






scher Zustand 




bu 


PhCII 2 




fliissig 


171-172°C./0.4 mm.. 


Cyclopentyl 


2,4diCl-PhCH 2 


fliissig 


204-205°C./0.3 mm. 


1, 1 -Dime thy]- 


4Cl-PhGi! 2 




fest 


101-103°C. 


•yrop-2-ynyl 










2-Chlorcallyl 


PhCH ? 




fliissig 


179-181°C./0.3 mm. 


2 f 3-Bich-loro- 
allyl . . 


PhOI^ 




fliissig 


195~197°C./0.6 mm. 


tert,Bu 


2,4diCl-PhCH ? 


fest 


. 87-88. 5°C. 


2-Metiiylallyl 


2,4diCl-PhCH 2 


, fliissig 


188-190°C./.0.3 mm. 


s-Bu 


2,4diCl-PhCH 2 


| fliissig 


180-i83°C./0.1 mm. 


Hexyl 


. 4Cl-PhCH 2 




fliissig 


185-187°C./0.08 mm. 


tert.Bu 


4Cl-PhCH ? 




fest 


109-1 11°C. 


i-Pr 


4Br-PhOH ? 




fest 


1O7.5-108.5°C 


Cyclohczyl 


PhCH 2 




fliissig 


130-131 ^./0. 15 nta. 


Cyclohoxyl 


4Cl-PhC.i] 2 




fest 


120-121. 5°C 


Bu 


4Br-PhCH ? 




! fest 


66.5-68°C. 


Decyl 


401-PhCtL, 




• flvssig 


212-215°C/0.1 mm. 
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H~ Physikali- 

scher Zustand 


Konstante 


2 -Methyl ally J 


/Cl-PhCH«' 


f PSt 


55-57 C. 


i-Pr 


AK»-PhfJH« 




/^•5-(4 C 


Allyl 


£TVr-PhCH„ 


f iussig 


iy4--i3o C./0.2 mm. 


Et 




f est 


81-83 C. 


Allyl 


2Cl-PhCH 2 


fest 


73-75°C. 


i-Pr 


2,6diCl-PhCH 2 




132-134°C 


EtOCH 2 CH 2 


2,4diCl-PhCH 2 


fliis s in- 


198-200°C./0.3 mm. 


Bu 


4CN-PhCH 2 


fest 


102-104°C. 


Cyclopentyl 


PhCH 2 


fliissig 


178-179°C/0.3 mm.. 


Pr- 


PhCH 2 


fliissig 


165-166°C./0.4 mm. 


BtOCH 2 CH 2 


3,4diCl-PhCH 2 


fliissig 


202-204°C./0.2 mm. 


CNOH 2 CH 2 


4Cl-PhOH 2 


fest 


103-105°C. 


Cyelooctyl 


4Cl-PhOH ? 
2 


fest 


95-96. 5°C. 




Clussifs 


202-206°C./0.05-0.1 
c\jo-z\\j o./u.<£ mm. 


PhCH 2 


AO! — PhPH 

*t w J- — J 1 1 V-* 1 1 2 


PI iicei r— 
L llibSX^ 


4Cl-PhCH„ 


. 4Cl-PhCH 2 


fest 






2,4diCl-PhCII 2 


fest 


109-110°C. 


PhCH 2 


2Cl-PhCH 2 


fliissig 


225-229°C./l_1.5 mm 


1,1 -Dimethyl- 


2,4'diCl^-PhCH 2 


fest 


107-109°C. 


i -1 *r<-i 4-V» ,»1 

i,i -Dime tn.y±~ 


401-PhCH 


fest 


101-103 C. 


prot)-2-vnvl 








1 ,1-Diniethy:- 
prop-2-ynyl 


' 3,4diCl-PhCH 2 


Test 


109-1 11°C. 








Pr 


PhCH 2 CII 2 


fliissig 


161-163°C./0.2 mm. 


Allyl 


PhCH 2 CII ? 


::est 


51-53°C. 


Me 


PhCH 2 CH 2 


::est 


78.5-79. 5°C. 


i-Pr 


PhCH 2 CH 2 


fliissig 


166°C./0.5 mm. 


PhCH 2 


PhCH 2 CH 2 


fliissig 


208-210 o C./0.3r0.4m 


Pr 


..3MeO-PhCH 2 CH 2 


'fliissig 


170-17293./0.4 mm. 



Zwischerrorodukte 

Die f olgenden Carbamoylchlorid-Z-Jischenprodukte der allge- 

-41- 



A09883/U12 



- 41 - 



2429523 



meinen Formal E f R NC0C1 vmrden in ahnlicher tfeise, wie 
in Beispiel 3 beschrieben, hergestellt. . 





p 

R Physikali- 


Konstante 




scher Zustand 




JjU 




f liissig 


123-124 C./0.6 mm. 


i/ycxopen uyx 


9 >l rM P V "*PVi ON ' 
£ 9 ffUXt/X— X ilull^ 


rest 


68-70 C. 


t t i — xJiroe wiy x-— 


4v/l-rxiUJi2 




Cl • 

72-76 C. 


prbp-2-ynyl 




fliissig 




2-Chlnroallyl 


PhCIU ! 


1 29-131 Q C/1. 25 mm. 

1 

* f 




PbCH 


fliissig 


i2A-12^°P /O 1 mm 


allyl ; 






xerx »Bu 




"Fpst 


P7°P 
OO—O/ u, 


t*-W6 xny iaiiji 


2 ' ArliOl-PhCII 


X X U0OX5 




3— 15U • 


2 4diGl-PhGH^ 


jf Tiissiff 

-L -I- UmQX g> 


199 — 197°P /fl 1 mm 


nexyx 


' APl-PhCH^ 


f liissisr 


1^/— 1 9^ b # /u»i - nun. 


■4* -v* 4- TJ t v 


ACl-PhClL. 

•■f - v/ J. J. llWJi/J 


f est 


1 1 A- 1 1 Q°P 


X-.Fr 




X xussxg 


199 19>!°P /n 1 m**% 


oycxcnoxyx 


PhCII 2 


fliissig 


i^n-i^i 0 p /ri 1 1% mm 


Cyclohexyl* 


J_ "~ X I i v> 11 2 


fliissig • 


i9U-i9<; u,/u»U9 ram # 






fliissig 


1 39-141 °C./0.1 mm. 


Decyl . 


*f J. — x iio jn 2 


fliissig 


17Q-171 °C./0.05 mm. 


i. — ne unyxaxxyx 


/PI— PhPW 


fliissig 


122~124°C./0.05 mm;- 


i-Pr 


*f r l e — x i it/ r 1 2 


fliissig 


103-105°C./0.12 mm. 


Allyl 


4Br-PhCH ? 


fliissig 


119-121°C./0.025 mm. 


It X 

Et 


2Cl-l 5 hCH 2 


fliissig 


124~126°C./1.0 mm. 


iixxjfx- 




fliissig 


136-138°C./1.5 rora. 


i-Pr 


2,6diCl-PhC7I 2 " 


fest 


64-66°C 


EtOCH 2 CII 2 


2,4diCl-PhCH 2 


nicht isoliert 


Bu 


4CN-PhCH 2 


fliissig 


161-162 u C./0.2 mm. 


Cyclopentyl 


PhCH 2 


fliissig 


128-130°e./0.1 mm. 


?r. 


PhCH 2 


fliissig 


los-iog^./Oii ram. 


BtOCK 2 CH ? 


3,4«3iCl-PhCH ? 


nicht isoliert 


CNCH 2 C« 2 " 


4Cl-PhC'H 2 


, fliissig 


16B-172°C./0,1 mm. 


Cyclooctyl 


4Cl-rhCH 2 


j fliissig 


173-175°C./0.15 mm. 
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3 



CKCH 2 CH 2 

PhCH 2 

4Cl-PhCH 2 

PhCH 2 

PhCH 2 "' 

1 ,1-Diraethyl- 
prop-2-ynyl 

1 , 1-Diniethyl- 
prop-2-ynyl 

1 , 1-Dimethyl- 
prop-2-ynyl 

Pr 

Allyl 

Ne 

i-Pr 



PhCH 2 



Physikali- 
scher Zustand 



PhCII 2 • j 

4Cl-PhCH 2 

4Cl-PhCH 2 

2,4fliCl-PhCH 2 

2C.l-PhCH 2 

2,4diCl-PhCII„ 



4C1-PUCH, 



3,4diCl-PhCH. 



PhCH 2 nu 2 

PhCH 2 CK 2 
PhCH 2 CH 2 
PhCK 2 CH 2 

PhCH 2 CH 2 



fliissig 
£ liissisr 



fest 

fliissig 
fliissig 
fest 
fliissig 

fest 



2429523 

Konstante 

149-151°0./0.2 mm.; 
140-142°C./0.05 mm. 
86-87°C. • 
186°C./0.8 mm. 
174-176°C./0.5 mm. 
86-8S°C. 



72-74°C 



86-88°C. 

128-130°C./0.2 mm. 
116-118 0 C./0.2 mm. 
51-52. 5°C 
124-125°C/0.4 mm. 

56-58°C. 



Pr 



3MeO-PhCH 2 CH 2 fliissis 



143°C./0.45 mm. 



Beispiel 5 

Dieses Beispiel erlautert die Herstellung von Verbindungen 
der Erfindung. 



12,4 g N-2-Chlorphenyl-N-propyl-(thiocarbamoyl)-chlorid - 
und 6,8 g Imidazol wurden in 75 ml trockenem Tetrahydro- 
furan 16 Stunden am RuckfluB gehalten. Weitere 2 g Imida- 
zol wurden dann zugegeben und das Erhitzen 8 Stunden fort- 
gesetzt. Nach Abtrennen des durch Verdampf en des Tetra- 
nydrofuran gebildeten Feststo^fs verblieb ein Ol, das man 
in Hethylenchlorid lost. Die a—alt ene organische Phase 
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wurde mit Wasser gewaschen, mit Natriurasulf at getrocknet 
und das Losungsmittel verdarapft, wodurch man ein Ol er- 
hielt, das durch Behandlung mit Leichtpetroleum und Ab- 
kiihlen auskristallisiert und das Produkt, 1-/W-2-Chlor- 
phenyl-N-propyl-( thiocarbamoyl>7-imidazol , Schmelzpunkt 
59 61 °C, liefert. 

Der N-2-Chlorphenyl--N--propyl--(tliiocarbamoyl)-chlorid- 
Reaktionspartner wurde in der folgenden Weise hergestellt. 

Eine Lbsung von 25,4 g 2-Chlor-N-propylanilin und 15,15 g 
trockenem Triathylamin in 200 ml trockenera Ather wurde zu 
einer Lbsung von 13 ml Thiophosgen in 200 ml des gleichen 
L^sungsmittels bei -20°G zugegeben. Man lieB das Reaktions- 
gemisch. sich auf Raumtemperatur erwarmen und filtriert dann 
wobei der filtrierte Feststoff mit Ather gewaschen wurde. 
Der Atherextrakt , der zu dem Atherliquor zugegeben wurde, 
wurde nach Trocknen iiber Natriumsulf at verdampft unter Bil- 
dung eines dunklen Ols. Beim Stehenlassen wurde weiterer 
Feststoff ausgefallt, der dann aus dem Ol abgetrennt wurde. 
Dagtflige Filtrat wurde destilliert unter Bildung von N-2- 
Ghlorpbenyl-N~propyl-(thiocarbamoyl)-chlorid, Siedepunkt 
119 - 120°C/0,4 Torr. 

Die folgenden Thiocarbamoylimidazolverbindungen der allge- 
meineh Formel (I) (I = Schwef el) wurden in ahnlicher Weise 
hergestellt o Die rohen Fliissigkeiten wurden unter Vakuum 
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zur Eersteiran^ des re in en Produkts destilliert.- 





h£ Physikali- 


Konstante 




scter Zus^and 


• 


Ke 


srti 


fliissig 


A *7 r> AAA 0/~» / tf\ A 

139-H1 C./0.1 mm* 


Me 


A 1,7 "Din 

* 


fest 


88-89. C. 


Me 


Attired T)"U 

4weu~Pn 


fliissig 


166-167 C./0.15 mm. 


Et 




insz 


69.5-71 C. 


Et- 


2C1-Ph 


f eso 


72.5-74 


Pr 


4C1-Ph 


fest 


87-89 C. 


i-Pr 


2,4<liCl-PhCH 2 


fest 




Hexyl 


4C1-Ph 


fest 


54.5-56.5°C 


C1]CH 2 CH 2 


4C1-Ph 


fest 


104.5-106°C. 


Pr 


2Cl-PhGH 2 


fest 


75.5-77°C 


Allyl 


4Cl-PhCH 2 


fest 


62.5-63.5°C. 


Et 


2,4<UC1-Ph 


fest 


89.5-91.5°C 


i-Pr 


4Cl-PhOII 2 


fest 


119-120.5°C. 



Zwischenprodukte 

Die folgenden Tbiocarbamoylchlorid-Zwischenprodukte der 
allgemeinen Pormel R 1 R 2 NCSC1 wurden in ahnlicher Weise wi 
in dem oben beschriebenen Verfahren zur Herstellung von 

N-2-Chlorphenyl-N-propyl-(thioGarbamoyl)-chlorid herge- 
stellt. 







Physikali- 
scher Zustand 


Konstante 


Me 


Ph 


fliissig 


137-139°C/4.5 mm. 


Me 


4Me-Ph 


fest 


58-59. 5°G. 


Me 


4HeO-Ph fliissig 


166-167°G./0.15 mm. 


Et 


4C1-Ph 


fliissig 


103-104°C/0.05 mm. 


Et 


2C1-Ph 


fliissig 


102 r 104°C./0.1 mm. 
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Rons t ant 6 

118°C./0.1 mm. 
156-158°C./0.5 mm.-. 
45.5-47°C. 
118. 5-120. 5°C. 
47-48. 5°C i 
145-148°C./0.15 nun. 
124-127°C./0.5 mm. 
88»5-90°0. 

Beispiel 6 

Dieses Beispiel erlautert die Herstellung von 1-(N-2- 
Phenoxyathyl-N-propylcarbamoyl)-imida'zol und verwandter 
Imidazole der Erf indung. 

Zu 75 ml trockenem Tetrahydrofuran gab man 6,8 g Imidazol 
und 12,075 g N-2-Phenoxyathyl-N-propylcarbamoylchlorid. 
Die Reaktionspartner wurden miteinander am RiickfluB 24- Stun- 
den gekocht, auf Rauratemperatur gekiihlt und zur Entfernung 
des Imidazolhydrochlorids filtriert. Das Losungsmittel wurde 
dann durch Verdampfen auf dem Dampfbad entfernt, wobei die 
letzten Spur en unter Vakuum entfernt wurden. Es verblieb 
ein oliger Riickstand, der in Ather extrahiert, mit Wasser 
gewaschen, fiber wasserfreiem Natriumsulfat getrocknet wurde, . 
wonach das Losungsmittel entfernt und das riickstandige 01 
unter Vakuum destilliert wurde und man 1-(N-2-Pbenoxyathyl- 
N-propylcarbamoyl) -imidazol, Siedepunkt 209°C/1,0 Torr, er- 
hielto 

" -46- 



R^ SI Physikali- 

scher Zustand 



Pr 


4C1-Ph 1 


fliissig 


1 —XT . 


2,4diCl-PhCK 2 ' 


fliissig 


Hexyl 


4C1-Ph 


fest 


CNCK 2 CH 2 


4C1-Ph j 


f est 


Pi 1 


2Cl-PhCH 2 . ( 


fest 


Allyl 


4Cl-PhCH 2 


fliissig 


Et 


2,4diCl-Ph 


fliissig 


i-Pr 


4Cl-PhCH 2 


fest 
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Das N-2-Phenoxyathyl-N-propylcarbamoylchlorid wurde in der 
folgenden Weise hergestellt. 

4-7,2 g Propylamin wurden in 100 ml absolutem Alkohol unter 
Kiihlen gelost und W,2 g B-Bromphenetol wurden portions- 
weise zu der gebildeten Losung zugegeben* Nach Beendigung 
der Zugabe lieB man das Reaktionsgemisch bei Raumtempera- 
tur eine Woche unter gelegentlichem Riihren stehen. Der 
AminiiberschuB und das Losungsmittel wurden dann unter 
Vakuum auf dem D a mpfbad entf ernt und der nach Kiihlen er- 
haltene riickstandige f arblose Feststoff wurde mit einem 
UberschuB an 5N waBrigem Natriumhydroxid behandelt. Das 01 
wurde freigesetzt, dann mit Ather extrahiert, mit Wasser 
gewaschen und xiber wasserfreiem Natriumsulf at getrocknet. 
Nach Entf ernen des Losungs mitt els wurde .das riickstandige Ol 
unter Vakuum destilliert, wodurch man N-2-Fhenoxyathyl-N- 
propylamin, Siedepunkt 90 - 92°C/0,2 Torr, erhielt. 

In 100 ml mechanisch geriihrtes, am RuckfluB gehaltenes 
trockanes Ithylacetat fiihrt man einen stetigen Strom an 
Phosgengas ein, wbnach man tropfenweise 22,4 g N-2-Phenoxy- 
athyl-N-propylamin in 100 ml trockenem Athylacetat wahrend 
45 Minuten zugibt. Nach Beendigung der Zugabe wurde das 
Reaktionsgemisch am RuckfluB unter Riihren zum Kochen ge- 
bracht, wahrend die Zuleitung des Phosgenstroms weitere 3 
Stunden beibehalten wurde. Das Losungsmittel wurde auf dem 
Dampfbad entf ernt, wobei die letzten Spuren unter Vakuum 
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extrahiert vmrden; man erhielt N-2-Phenoxyathyl-N-propyl- 
carbamoylchlorid. 

Die f olgenden Carbamoylimidazolverbindungen der allgemeinen 
Formel (I) (X = Sauerstof f ) wurden in ahnlicher Weise her- 
gestellt. Die festen Verbindungen vmrden aus einem geeig- 
neten Losungsmittel, wie Leichtpetr oleum, umkristallisiert , * 
ura das reine Produkt zu erhalten* 



R R Physikali- Konstante 

scher Zustand 



Pr 


. PhOCH 2 CH ? j 


flussig 


185-186 C./0.35 ram 


O — JJL*. ■ 


PhOfiH fill / 


' f est 


63.5-65°C. • 


i-Pr 


PhOCH 2 CH 2 i 


f liissig 


177-179°C/0.2 mm. 


PhCH ? 


PhOCH 2 CH 2 


fest 


106-108°C. 


PhCH ? 


4Cl-PhOCH 2 CH 2 : 


f est 


93-95°C. 


2Cl-PhOH 2 i 


4Cl-PhOCH 2 CH 2 


fest 


76-78°C. 


Ke 


PhOCH 2 CH ? 


flussig * 


186-188°C./0.15 mm' 


i-Bu 


PhOCH 2 CH 2 


fest 


80.5-82°C. 


Pr 




fest 


70.5-72°C. 


Bu 


PhOCH 2 CH 2 


fest 


46-48°C. 


PhCHg 


2Cl-PhOCH 2 CH 2 


fest 


1l6-112°C. 


Pentyl 


PhO0H 2 CH 2 


fest 


51-52.5 b C " | 
40-41. 5°C 


Hexyl 


PhOCH 2 CH 2 


fest 


Pr . 


2Me-Ph0CH 2 CH 2 


flussig 


186-188°CV0.2 mm. 


Pr 


2Cl-PhOCH 2 CH 2 


fest 


57-58.5°C.. 


Pr 


.4Me-Ph0CH 2 CH 2 


fest 


65.5-67°C. . 
37-39 °C. 


Pr 


3Cl-Ph0CH 2 CH 2 


fest 


4Cl-PhGH 2 


; 2 P 4diCl-Ph0CH^ 
j CH 2 2 


fest 


128-130°C. 






PhCH 2 


: 3,4diCl-Ph0CH^- 

! 2 


fest 


128.6°C. 
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Physikali- Konstante 
scher Zustand — —- ~ 



Octyl 


PhOCH ? CtI 2 


fliissig 


15°C 




Pr 


PhO(CH 2 ) 5 


fliissig 


198-199°C/0.4 'mm. 


Bu 




X 1 US s lg 


193-194°C/0.2 


ram. 


s 

PhCHg 


dri e — 4^ -L— Jf nvjo n p 
CH 2 . 


fest 


114-116°C. 




PhC(CH 3 )H- 


4Cl-PhOCH 2 CH 2 


r» — • »» ■ 


215~220°C./0.1- 


-0 2 ran 

v * c tun 




ATVr-PhOOH OH 




10l-1p3°C. 




Pr 


2Me-4Cl-PhOCH ? - 
CH 2 


fest 






Bu 


2Cl-PhOCH 2 CH ? 


fest 


64-65. 5°C 




Pr 


PhSCH 2 CH 2 


f lussxg 


189 O C./0.2.mm. 




PhCH 2 Cfl 2 


PhOCH 2 CH 2 


fest 


73-75°C. 




PhCH 2 . 


CH 2 2 « 


x est 


121-123°C. 




Pr 


3,4diCl-PhOCH ? - 
CH 2 - 


fest 


84.5-86°C. 




2C1-Ph 


Ph00H 2 CH 2 


fest 


80.5-82.5°C 




Prop-2-ynyl PhOCH 2 CH 2 


fest 


76-78°C. 




Ph 


4Cl-PhOCH 2 CH 2 


fest 


86-88°C. 




Allyl 


PhOCH 2 CH 2 


fliissig 


186-190°C./0.4 


mm # 


Ally! 


4Cl-PhOCIt 2 CH 2 


^fest 
5 ' fest 


53-55 °C. 




PhCH 2 


j 2,4aiGl-PhO(CH ? ), 


87-89°C. 




PhCH 2 


2,4,5triCl-PhOCII p - fest 


135-137°C. 






,CH 2 




84~86°C, I 




PhOH 2 | 


401-rhSJCIIpCIlp ! 


fest 




PhCII 2 , 


! 

4WeO-PhOCH 2 CH 2 


fest 


107°c. 

i 





Zwischenprodukte 

Die Carbamoylchloridr.Zwiachenprodukte wurden in ahnlicher 
Weise wie fur die Herstellung von N-2-Fhenoxyathyl-N-propyl- 
carbamoylchlorid beschrieben, iergestellt. Die Carbamoyl- 
chloride wurden nicht sereinirt, sondern unmittelbar zur 
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Carbarnoylierung des Imidazols unter Bildung der oben ange- 
gebenen Carbar,oylimidazole verv/endet. Die nachfolgende Ta- 
bell-e f afit die Carbamoylchlorid-Zv/ischenprodxxkte und die 
Amine zusamsien, aus denen diese abgeleitet wurden. Die ge- 
samten zuletzt angegebenen Verbindungen waren Flussigkeiten, 
v/urden isoliert und analysiert, 

Tabelle 



Carbamoylchlorid-Zwischenprodukte Amin-Zwischenprodukte 
rVnCOCI R 1 R 2 NH 



R 1 


R 2 


Siedepunkt 


Pr • 


PhOCH 2 CH 2 \ 


90-92°C./0.2 mm. 


s-Bu 


2.2 • 


122-125 0 C./6.5 mm. 


i-Pr 


PhOGH 2 CH 2 


lb9-111°0./6.5 mm. •• 


PhCH 2 


PhOCH 2 <3H 2 


141-143°C./o.3 mm. 


PhCH 2 


4Cl-rhOCH 2 CH 2 


158-162°C./o.4 mm. 


?Cl-PhCH 2 


4Cl-PhOC!I 2 CH 2 


159-1 62°C./0.1 mm. 


Fie 


PhOCH 2 CH 2 


102-105°C./a.O mm. 


i-Bu 


PhOCH 2 CH 2 


.107 r 108°C./2.5irm. 


Pr 


4Cl-PhOCH 2 CH 2 


145-147°0./6.0 mm. 


3u . 


PhOGIf 2 CH 2 . *" . 


115-117°C./?.5 mm. 


PhCHp 


2Cl-PhOCH 2 CH 2 


155-1 62 °C./0. 3-0. 4mm. 


Tantyl 


PhOCII 2 CH 2 


11O-113 o C./0.5 mm. 


llexyl 


PhOCH 2 CH 2 ' 


130-132°C./0.5 mm. 


Pr 


2I4e-PhOCH 2 CH 2 


. 88-91°C./0.7 mm. 


Pr 


2Cl-PhOCH 2 CH 2 


. 104-106°C./0.6 mm. 


Pr 


4Me-PhOCH 2 CH 2 


90-93°C/0.2 ram. 


Pr 


3Cl-PhOCII 2 C}I ? 


106-108°C./0.4 mm.. • 
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Tabelle x (Forts etzunc) 



C arb ar.oyl chlorid-Zw i s.ch e nprodukt e 


Ainin-Zv/ischenprodukte 


?..?. 


•r/-!r>p-i 


K K NH 


R 


p - 

R 


Siedepunkt 


4Cl-PhCH 2 . 


J>,4diCl-Ph0Cri 2 0r. 2 


■" 1Y6-1b2°0./0 # 1 mm. . I 


PhCI^ i 


3,4di01-Ph0GH„0H o 


200-203 0 C./1.5 ram. ! 


Octyl • 


PhOCH 2 CH 2 


1 30-1 33°C. /0.3 mm 


Pr . 


Ph6(CH 2 ) 3 


163-166°C./'30 mm 


Bu 


PhO(CH 2 ) 3 


106-l08°C./0*3 mm 


PhCH 2 


2f^ie-4Cl-PhOCH 2 CH 2 


159-16l°C./0*2 mm 


PhC(CH 3 )H 


4Cl-Ph0CH o CH o 
2 2 


145-14-8°C /O 2 mm 


Ph0H o 


4Br-Ph0CH o CH o 
2 2 


169-1 71 °G /O "5 mm 


Pr 


2Me-4C l-Ph0CH o CH o 
2 2 


1*38— I^S^C 0 mm 1 


Bu 


2Cl-PhOCH 2 CH 2 


120-1 22^0 /1 S mm 


Pr 


2 2 


• 124-126°C /"3 0 mm 


PhCII 2 CH 2 


PhOCH 2 CH 2 


128-1"30°C /O 02 mm 


PhCH 2 


2,4diMe-Ph0CH o CH o 
2 2 


167-170 0 C./0 8 mm 


Pr 


3,4diCl-PhOGH 2 CH 2 


114-116 0 C./0 15 mm 


2C1-Ph 


PhOCH 2 CH 2 , 


149-153°C./0 1 mm 


Frop-2-ynyl 


PhOCH 2 CH 2 


89°C./Q.2 mm. 


Ph 


4Cl-PhCCH 2 CH 2 


155-157°e./0.2 mm. 


Allyl 


PhOCH 2 CH 2 


109-110°C./3.5 mm. 


Allyl 


4Cl-PhOCH 2 CH 2 


129-131°C/2.6 mm. 


PhCH 2 


2,4diCl-PhO(CH 2 ) 3 


184-186°C./0.3 mm. 


PhCHg 


2,4,5 triCl-PhOCH 2 CH 2 


180-1 82 °C./0. 2-0. 25mm. 


PhCH 2 


4Cl-PhSCH 2 CH 2 


' 170-173°C./0.3 ran. " j 


rhcn 2 


4HeO-PhOCH 2 CH 2 


157-160°C./0.1 mm. . ! 



Beispiel 7 

Dieses Beispiel erlautert ein v;eiteres Verfahren zur Her- 
stellung der Imidazolverbindungen der Erfindung durch Um- 
setzen von Carbonylbisirddazol ait einem geeigneten sekun- 
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daren Amin. 

Trockenes Benzol wurde von Calciumdiliydrid in einem Kolben 
destilliert, der 27,2 g Imidazol enthielt, das durch maBi- 
ges Erwarmen in dem Losungsmittel gelost wurde. 9>5 nil 
Phosgen wurden mittels einem "Trockeneiskiihler gesammelt 
und in die warme Benzollosung wurde durch einen Trocknungs- 
abzug.von Hand uberfuhrt.' Der Trocknungsabzug wurde dann 
mit trockenem Stickstoff gespiilt und zuletzt wurde das Phos- 
gen aus dem Benzol durch unmittelbares Einblasen des trocke- 
nen- Gases entf ernt. Nach 2 Stunden Riihren trennt sich eine 
untere Schicht aus Imidazolhydrochlorid ab. Das Gemisch 
wurde auf 50°G erhitzt, abkiihlen lassen und die Benzol- 
schicht von dem gebildeten 01 dekantiert. 

16 , 5 g N-4-Chlorbenzyl-N-isopropylamin wurden zugegeben und 
das Gemisch am RuckfluB 4-8 Stunden erhitzt. Das Benzol wur- 
de dann verdampft und der Ruckstand in Ather gelost, mit 
Wasser gewaschen und iiber Natriumsulf at getrocknet. Durch 
Verdarapfen erhielt man ein 01, das in Leichtpetroleum (40 
60°C) gelost wurde. Nach Impfen und Ritzen wurde ein weiBer 
Feststoff ausgefallt, namlich 1-(N-4-Chlorbenzyl-N-iso- 
propylcarbamoyl)-imidazol, Schmelzpunkt 120 - 121,5° c » 

Beispiel 8 

Dieses Beispiel erlautert ein emulgierbares Konzentrat der 
Erf indung. 
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Ein emulgierbares Konzentrat, das zur Verdiinnung roit V/asser 
zur Bildung einer waBrigen Emulsion geeignet ist, wurde aus 
den folgenden Bostandteilen hergestellt: 

1-(N~2.^Dichlorphenyl-N~athylcarbamoyl)- 

imidazol 25,0£> Gew./Vol, 

Calciumdodecylbenzolsulf onat 2,5# Gew./Vol, 

Nonylphenoxypolyathoxyathanol + 2,5$ Gew./Vol, 

Xylol auf 100,0 Vol.£ 

+ Ein Nonylphenolathylenoxidkondensat enthielt im Durch- 
schnitt 14 Mol Athylenoxid pro Mol Nonylphenol. 

Beispiel 9 

Dieses Beispiel erlautert eine kornige Zubereitung der Er- 
f indung. 

Granulate mit einera Gehalt von 5# Gew./Gew. von l-(N-2.4- 
Dichlorphenyl-N-athylcarbamoyl)-imidazol und 5# Gew./Gew. 
Paraffinwachs wurden in der Weise hergestellt, daB man zu- 
nachst Granulate von Fuller 1 s-Erde (Siebweite 0,75 bis 
0,32 mm) mit einer LSsung der Imidazolverbindung in Xylol 
impragniert und dann das Xylol von den impragnierten Granu- 
laten verdanpft. Die Granulate wurden dann mit einer Xylol- 
lcisung des Paraffinwachs es behandelt und das Losungsmittel 
verdarapft, wodurch man eine Oberf lachenwachsbesc'hichtung 
erhielt. 
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Beispiel 10 

Dieses Beispiel erlautert eine Beizzubereitung nach der 
Erf indung. 

Eine, Beizzubereitung wurde in der Weise hergestellt, daB 
man die folgenden Bestandteile mischt. 

1-(iST-2.-4-Dichlorphenyl-N-athylcarbamoyl)- 

imidazol * 15*05* Gew./Gew. 

Kolloidale Kieselsaure 25, 0# Gew./Gew. 

Talkum 10,0$ Gew./Gew. 

Gipspulver 50, 0# Gew./Gew. 

Beispiel 11 

Dieses Beispiel erlautert ein dispergier bares Pulver nach 
der Erfindung. 

Ein dispergierbares Pulver wurde aus den folgenden Bestand- 
teilen hergestellt. 

1 - ( N-2-Chlorphanyl-N-pr opylcarbamoyl ) - 

imidazol * ' 25,0# Gew./Gew. 

Athylan MR + 1 \ 0% Gew ./Gew. 

DyapolPT ++ 5, 0# Gew./Gew. 

Kaolin 69,056 Gew./Gew. 

+ Ein Alkylphenolathoxylat 

++ Ein sulfoniertes Kondensat von Harnstoff , Cresol und 
Forraaldehyd. 
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Beispiel 12 

Dieses Beispiel erlautert die fungicide Wirksamkeit der 
Verbindungen der Erfindung, wenn sie zur Kontrolle von Mehl- 
tau bei Haf er verwendet werden. 

Ein Versuchssatz Haf ersaralinge wurden rait Getreidemehltau, 
Erysiphe graminis, infiziert und nachfo.lgend mit einer Sus- 
pension oder Losung der unter Versuch stehenden Verbindung 
ira Verhaltnis von 2000 ppm bespriibt. 

Ein weiterer Versuchssatz Haf ersamlinge wurde zunachst mit 
der Suspension oder Losung der unter Versucb stehenden Ver- 
bindung in einer Konzentration von 2000 ppm bespriiht und die 
behandelten Samen bzw. Samlinge, dann mit Getreidemehltau 
geimpft. 

Es wurde eine visuelle Bagtimmung der Infektion, sofern vor- 
handen, bei diesen beiden Versuchsreihen vorgenommen. Es 
wurde festgestellt, daB die folgenden Verbindungen eine mehr 
als 70#ige Kontrolle des Mehltaus bei beiden Versuchen er- 
reichten. 

1 - (N-2 • 4— Dichlorpheny 1-N-athylcarbamoyl ) -imidaz ol 

1 -(M-2 . 4-Dichlorphenyl-N-pentylcarbamoyl ) -imidazol 

1-(N-4-Chlorphenyl-N-sek.-butylcarbamoyl)-imidazol 

1-(N-2-Chlor-4—nitrophenyl-N-propylcarbamoyl)-imidazol 

1-(N-2.4-Dichlorbenzyl-N-isopropylcarbamoyl)-imidazol 
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1 _/!T-2 • 4-Dichlorbenzyl-N- (1.1 -dime thylpr op-2-ynyl ) - 
c arbamoyl7- imidaz ol 

1 _ ( N-4-Chl orb enzyl-N - 1 ert-but yl c arbamoy 1 ) - imidaz ol 
^.(K_/|.-Chlorbenzyi-N-2.4-dichlorphenylcarbamoyl)--iiiiidazol 

1-(H.W-bis-^Chlorbenzylcarbamoyl)-iraidazol 

-)^(H-2.4-Dichlorbenzyl i W«sek-butylcarbamoyl)-imidazol 

1 _ ( N-4-Chl orb enzy 1-H -oycl o oc tyl c arb amoy 1 ) - imidaz ol 

1-(W~Benzyl-N-2.4-dichlorphenylcarbamoyl)-imidazol 

1 _ ( fi-s enzyl-N-2-phenethylc arbamoy 1 )- imidaz ol 

1-(N-Eenzyl-N-2-phenoxyathylcarbamoyl)-imidazol 

1-(N-Benzyl-N-2-p-chlorphenoxyathylcarbamoyl)-imidazol 

<\ - (N-Eenzyl~N-2-o-chlorphenoxyathylcarbamoyl ) -imidaz ol 

^«(I^2-Chlorbenzyl--N-2-p-chlorpheiioxyathylcarbamoyl)-- 

imidazol 

-l_(1^2-Ghlorbenzyl-N»2-phenethylcarbamoyl)-imidazol 
1-(N-2. 4-Diclilorbenzyl-N-2-chlorphenylcarbamoyl) -imidaz ol 
1 -(N . i>l-bis-Fhenylcarbamoyl) -imidazol 

Beispiel 13 

Dieses Beispiel erlautert die fungicide Wirksamkeit der 
Verbindungen der Erfindung, wenn sie zur Kontrolle von 
Mehltau bei Hafer verv/endet werden, 

Eine gewogene Henge der Imidazolverbindung wurde griindlich 
mit einer gewogenen Menge Boden so vermischt, daB man ein 
Gemisch erbielt, das 250 ppm Verbindung enthielt. Hafer- 
samen wurden dann in Topfe gesat, die die Bodengemische 
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enthielten und die erhaltenen Samlinge mit Getreidemehltau, 
Erysipbe graminis, infiziert. Eine visiielle Bestimmung wur- 
de spater vor genommen , urn f estzustellen, ob ein Mehltaube- 
fall vorlag. Bei Pflanzen, die im Boden gezuchtet wurden, 
der mit den folgenden Imidaz ol verb indungen behandelt vnirde, 
wurde eine groBere Kontrolle als 70$ erreicht. 

1-(N~2«4-DichIorphenyl-N-athylcarbamoyl)-iniidazol 

1-(N-2*4— Dichlorphenyl-N-metliylcarbamoyl)-imidazol 

1-(N-2-Fluorphenyl-N-propylcarbamoyl)-imidazol 

1r-.(N42-Chlorphenyl-N-propylcarbamoyl)-imidazol 

1 - (N-4- Chlorphenyl-N-pr opylcarbamoyl ) -imidazol 

1 - ( N- 2 • 4-Dichlorphenyl -N-pr opylc ar bamoyl ) - imidaz ol 

1 - (N-4-Chl orphenyl-N-s ek-butylc arbamoyl ) -imidaz ol 

1-(N-2-Chlorphenyl-N-isopropylcarbamoyl)-imidazol 

1 -(N-2 .4, 5-Trichlorphenyl-N-athylcarbamoyl ) -imidaz ol 

1-(N-4--Cyanophenyl-N-athylcarbamoyl)-imidazol 

1 - ( N-4-Chl orb enzyl-N- allyl c arb amoyl ) - imidaz ol 

1 - (N-4-Eluorphenyl-N-pr opylc arbamoyl ) ~ imidaz ol 

1-(N-2-Metbyl-4^chlorphenyl-N-butylcarbamoyl)-imidazol 

Beispiel 14 

Dieses Beispiel erlautert die Wirksamkeit der Verbindungen 
der Erfindung, wenn sie zur Kontrolle von Mehltau bei Gerste 
verwendet werden. 

Ein Gerstefeld im etwa 5-Blatt stadium, das in naturlicher 
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tfeise mit Mehltau (Erysiphe graminis) infiziert war, wurde 
in Versuchsparzellen aufgeteilt* WaBrige Spruhmittel, die 
den Wirkstoff enthielten, wurden auf der Gerste im Verhalt- 
nis vori 1,120 kg/ha pro 182 1 Fliissigkeit angewendet. Drei 
entsprechende Parzellen wurden in dieser Weise bespruht 
und Kontrollparzellen wurden zu Vergleichszwecken unbe- 
handelt belassen. , 

Neun Tage nach dem Bespriihen wurden die behandelten und 
nicht behandelten Parzellen visuell untersucht und der 
Prozentsatz Kontrolle in den behandelten Parzellen gegen- 
iiber den nicht behandelten Parzellen errechnet. Die nach- 
f olgenden Verbindungen lieferten eine wenigstens 60#ige 
Kontrolle* 

1-(N-4-rChlorphenyl-N-propylcarbamoyl)-imidazol 
1 - (N-2-Chlorphenyl-N-pr opylcarbamoyl ) -iraidaz ol 
1-(N-2-Pluorphenyl-N-propylcarbamoyl)-.imidazol 
1 - (N-4-Chlorphenyl-N-propylthioc arbamoyl) -imidazol 
1 - ( N-2 • 4-Dichlorphenyl-N-athylc arbamoyl ) -imidaz ol 
1 - ( N-2 . ^Dichlorphenyl-N-me thylc arbamoyl ) -imidaz ol 

Beispiel .15 

Dieses Beispiel erlautert die Wirksamkeit der Verbindungen 
der Erfindung bei der Kontrolle von Mehltau bei Eierkiirbis. 

Ein Kiirbisfeld (hybrid Zucchini), das mit Mehltau befallen 
war (Sphaerotheca fuliginea) wurde in Parzellen aufgeteilt. 
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WaBrige Spruhmittel, die aus emulgierbaren Konzentraten 
der in Beispiel 8 beschriebenen Art und die die nachf ol- 
gend angegebenen Wirkstoffe enthielten,* wurden hergestellt 
und auf die Parzellen gespriiht, sobald der Mehltau be- 
obachtet wurde. Das Spuhmittel enthielt .0,05 Gew.# Wirk- 
stoff und wurde so auf gespriiht , daB es ablief. 

Eine Woche nach der Behandlung wurde das Ausmafi der Kon- 
trolle des Mebltaus durch Vergleich des Auf tretens der In- 
f ektion bei den behandelten und nicht behandelten Parzellen 
f estgestellt. 

Die f olgenden Verbindungen lief erten im Durchscbnitt eine 
wenigstens 60#ige KontroUe von Mehltau: 

1-(N-^Chlorphenyl-N-propylthiocarbamoyl)-imidazol 
1-(N-2.4-Dichlorphenyl-N-athylcarbamoyl)-imidazol 
1 - (N-4-Chlorphenyl-N-pentylcarbamoyl ) -imidaz ol 
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Patentanspruche : 



Verbindung der allgemeinen Forrael 



u 



CXNR 1 R 2 * 

i 

worirr X ein Sauerstoff- oder Schwef elatom, R ein gegebe- 
nenf alls substituierter Alkyl-, Alkenyl-, Alkynyl-, Cyclo- 

alkyl.-, Phenyl-, Phenylalkyl-, Phenyl alkenyl-, Phenoxy- 

- 2 
alley 1- bder Phenylthioalkylrest und R ein gegebenenf alls 

substituierter Phenyl-, Phenylalkyl-, Phenylalkenyl-, 

Pheiioxyalkyl- oder Phenylthioalkylrest ist, mit der MaB- 

i 2 
gabe,.daB wenn R ein Methyl- oder Pheriylrest ist, R ein 

substituierter Phenyl- oder gegebenenf alls substituierter 

Phenylalkyl-, Phenylalkenyl-, Phenoxyalkyl- oder Phenylthio- 

alkylrest ist* 



2. Verbindung gemaB Anspruch 1, dadurch ge- 
kennzeichnet , daB X ein Sauerstoff atom ist. 

3. Verbindung gemaB einem der Anspruche 1 und 2, da- 
durch gekennzeichnet, daB R 1 ein Alkyl- 
rest m it 1 bis 6 Kohlenstof fat omen ist. 

4. Verbindung gemaB einem der Anspruche 1 und 2, da- 
durch gekennzeichnet, daB R 1 ein Phenyl- 
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rest oder ein mit 1 bis 3 Substituenten substituierter 
Phenylrest ist, v/obei die Substituenten gleich oder ver- 
schieden und Halogenatome, Alkoxy- , Alkyl- , Trihalogen- 
methyl-, Cyano-, Alkyl thio-, Nitro- oder Alkylsulf onyl- 
gruppen sind. 

5* Verbindung gemaB einem der Anspriiche 1 und 2, d a - 
d u r c h gekennzeichnet, daB R ein Benzyl- 
rest oder ein in dem Phenylkern mit 1 bis 3 Substituenten 
substituierter Benzylrest ist, wobei die Substituenten 
gleich oder verschieden und Halogenatome, Alkyl-, Alkoxy-, 
Trihalogenmethyl-, Cyano-, Alkyl thio-, Nitro-, Alkylsulf o- 
nylgruppen sind. 

6. Verbindung gemaB einem der vorausgehenden Anspriiche, 

2 

dadurch gekennzeichnet, daB R ein 
Phenylrest oder ein mit 1 bis 3 Substituenten substituier- 
ter Phenylrest ist, wobei die Substituenten gleich oder 
verschieden und Halogenatome, Alkoxy-, Alkyl-, Trihalogen- 
methyl-, Cyano-, Alkyl thio-, Nitro- oder Alkylsulf onyl- 
gruppen sind. 

7. Verbindung gemaB einem der Anspriiche 1 bis 5, da- 
durch gekennzeichnet, daB R 2 ein 
Benzylrest oder ein in dem Phenylkern mit 1 bis 3 Substi- 
tuenten substituierter Benzylrest ist, wobei die Substi- 
tuenten gleich oder verschieden und Halogenatome, Alkoxy-, 
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Alkyl-, Trihalogenmethyl-, Cyano-, Alkyl thio-, Nitro- 
Oder Alkylsulf onylgruppen sind. 

8. Verbindung gemaB einem der Anspriiche 1 bis 5, da- 
durch gekennzeichnet, daB R 2 ein 
Phenylathyl-, substituierter Phenylathyl-, Phenoxyathyl- 
oder substituierter Phenoxyathylrest ist. 

9- Verbindung gemaB Anspruch 1, dadurch ge- 
kennzeichnet, daB X ein Sauerstof f atom, R 1 
ein Alkylrest nrit 1 bis 4- Kohlenstoff atomen und R 2 ein 
Phenylrest ist, der mit einem oder zwei Halogenatomen sub- 
stituiert ist. 

10. Verbindung gemaB Anspruch 1, dadurch ge- 
kennzeichnet, daB X ein Sauerstof f atom, R 1 
ein Alkylrest mit 1 bis 4 Kohlenstoff atomen und R 2 ein 
Benzylrest ist, der mit einem oder zwei Halogenatomen sub- 
stituiert ist. 

11. Fungicide Zubereitung, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB sie eine Verbindung gemaB einem der 
Anspriiche 1 bis 11 und ein Verdunnungs- bzw. Streckmittel 
oder einen Trager enthalt. 

12. Fungicide Zubereitung gemaB Anspruch 11, dadurch 
gekennzeichnet, daB das Streckinittel oder 
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der Trageijfein Feststoff oder eine Fliissigkeit mit dem Ge- 
halt eines oberflachenaktiven Mitt els ist. 

13. Verfahren zur Kontrolle von phytopathogenen Fungi, 
dadurch gekennzeichnet, daB man auf 
Samen, Samlingen, Pflanzen oder ihrem Standort eine Ver- 
bindung der allgemeinen Formel 




CXNR l R' 



verwendet, worin X ein Sauerstoff- oder Schwef elatom, R 

ein gegebenenf alls substituierter Alkyl-, Alkenyl-, Alkynyl-, 

Cycloalkyl-, Phenyl-, Phenylalkyl- , Phenyl alkenyl-, Phenoxy- 

p 

alkyl- oder Phenylthioalkylrest und R ein gegebenenf alls 
substituierter Phenyl-, Phenylalkyl-, Phenylalkenyl-, 
Phenoxyalkyl- oder Phenylthioalkylrest ist. 

14. Verfahren zur Steuerung von phytopathogenen Fungi- 
dadurch gekennzeichnet, daB man auf* 
Samen, Samlingen, Pflanzen oder ihrem Standort eine Verbin- 
dung gemaB einem der Anspruche 2 bis 10 verwendet. 

15* Verfahren zur Herstellung einer Verbindung gemaB An- . 
spruch 1, dadurch gekennzeichnet, 
daB man eine Verbindung der allgemeinen Formel R 1 R 2 tTq, worin 
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R und R die im Ansprucb 1 definierten Bedeutungen haben, 
mit einer Verbindung der allgemeinen Formel 

n N 

Q 
i 

y • 

umsetzt, wobei in den Formeln entweder (a) eines der q und 
y ein Wasserstoff atom und das andefe eine CXZ-Gruppe ist, 
worin X ein Sauerstoff- oder Schwef elatom und Z ein Halogen- 
atom ist, oder (b) q ein Wasserstoff atom und y die Gruppe 

-CX-N |i 

N ' 

ist. 

16. Verfahren gemaB Anspruch 15, dadurch g e - 
kennzeichnet, daB q = C0C1 und y ein Wasser- 
stoff atom ist. 

17. Verfahren zur Herstellung einer Verbindung gemaB An- 
spruch 1, auBer Verbindungen, worin R 1 und R 2 beide gegebe- 
nenfalls substituierte Phenylreste sind, dadurch 

gekennzeichnet, daB man eine Verbindung der 
allgemeinen Formel 
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r N 

o 

I , 

der .Alkylierung unterwirft, v/obei in der Formel X sin 
Sauerstoff- oder Schwef elatom und ein gegebenenfalls 
substituierter Alkyl-, Alkenyl-, Alkynyl-, Cycloalkyl-, 
Phenyl-, Phenylalkyl- , Phenylalkenyl-, Phenoxyalkyl- oder 
Fhenyltfcioalkylrest ist. 
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